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Abstract 
Submicron aerosol particle samples were collected in the polar stratosphere by means of 
specially designed impactors. First, SOLVE (SAGE III Ozone Loss and Validation Experiment) 
was conducted from January until March 2000. The samples were collected onboard the ER-2 
research aircraft in an altitude range between 17.3 and 19.9 km. Eleven particle samples, 
collected inside and outside of the polar vortex were analyzed by high-resolution transmission 
and scanning electron microscopy (TEM/SEM) combined with energy-dispersive X-ray 
microanalysis. In total, 4202 particles (TEM=3872; SEM=330) were characterized regarding 
size, chemical composition, mixing state and nanostructure. Particles that are volatile under the 
electron beam contain hydrogen sulfates and ammonium sulfates. Volatile particles dominate 
the samples by volume. In addition, refractory carbonaceous with sizes between 20 to 830 nm 
were detected. Most of the refractory carbonaceous particles are externally mixed and contain 
additional elements to C and O. The median of the particle number mixing ratio of the refractory 
carbonaceous particles is 1.1 (mg air)-1. 
This study is the first that shows high resolution images of refractory carbonaceous particles 
collected in the polar stratosphere. The refractory carbonaceous particles are mostly completely 
amorphous. A few of the particles show partial ordering with a graphene sheet separation 
distance of 0.37 ± 0.06 nm (mean value ± standard deviation). The particles are mainly 
composed of carbon and oxygen showing an atomic O/C ratio of 0.11 ± 0.07. In addition, the 
majority (~84 %) of the refractory carbonaceous particles contain minor amounts of the 
elements Si, S, Fe, Cr and Ni with atomic ratios relative to C of Si/C: 0.010 ± 0.011; S/C: 
0.0007 ± 0.0015; Fe/C: 0.0052 ± 0.0074; Cr/C: 0.0012 ± 0.0017; Ni/C: 0.0006 ± 0.0011 (all 
mean values ± standard deviation). Examinations with high resolution element distribution 
images reveal no heterogeneous inclusions of those elements, i.e. the minor elements are 
homogeneously distributed within the carbonaceous matrix. There was no difference in size, 
nanostructure and elemental composition between particles collected inside and outside of the 
polar vortex. 
Comparison with the most probable sources for the refractory carbonaceous particles reveal 
that aircraft exhaust, volcanic emissions and biomass burning can certainly be excluded based 
on chemistry and nanostructure. The same counts for the globally important but less probable 
sources wood burning, coal burning, diesel engines and ship emissions. 
Rocket exhaust cannot be excluded as a source for the refractory carbonaceous particles. 
Extraterrestrial particles, potentially originating from meteoric ablation and fragmentation and 
carbonaceous material from interplanetary dust particles remain as a potential source, but more 
work is required for an unequivocal identification of the source. 
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Second, during BEXUS (Balloon EXperiments for University Students), sampling was conducted 
during one stratospheric balloon flight in October 2015, launching in Kiruna, Sweden. The 
development as well as the testing of all components of the experiment named COSPA 
(COllection of Stratospheric PArticles) was conducted in the frame of this work. 
At the time of collection, the polar vortex had not evolved, yet. Eight particle samples were 
obtained consecutively from the start on ground through the rise in the troposphere and 
stratosphere to a final altitude of 28.2 km. The balloon was drifting eastwards and crossing the 
Finnish border before purposeful cut off. Particle characterization was conducted with SEM and 
TEM techniques. The particle load in the troposphere was dominated by volatile particles 
mainly composed of S and O. In addition, soot particles from combustion of fossil fuels or 
biomass as well as complex salt particles, probably originating from aged sea salt, were found. 
A change in particle chemistry was detected both for volatile and refractory stratospheric 
particles. The volatile particles are mainly composed of carbon, nitrogen and oxygen (probably 
ammoniumnitrate or ammoniumsulfate and condensed organics) in most of the stratospheric 
samples. In total, 37 refractory particles were collected in the stratosphere: Complex salts 
(number = 8), siliconoxide (SixOy) (4), ironoxide (FexOy) (1), iron- and magnesium-rich 
silicates (19) and aluminumoxides (5). The source of the complex salt particles remains 
unknown. The particles of the last four groups are internally mixed with the volatile particles 
and probably stem from extraterrestrial material (with a mass mixing ratio of 2.8 x 10-2 mg-1), 
evolved either by recondensation of gases or ablation products. Anyhow, a terrestrial source of 
the particles cannot equivocally be excluded without information regarding isotopic 
composition. 
The successfully applied COSPA experiment can serve as basis for further light-weight balloon 
launches for the collection of stratospheric particles to obtain the influence of different 
terrestrial and extraterrestrial sources on the stratospheric particle load. 
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Kurzfassung 
In der polaren Stratosphäre wurden Aerosolpartikel im Submikrometerbereich mit speziell 
dafür angefertigten Impaktoren gesammelt. 
Während SOLVE (SAGE III Ozone Loss and Validation Experiment) wurden elf Proben im 
Zeitraum von Januar bis März 2000 an Bord des ER-2 Forschungsflugzeugs in einem 
Höhenbereich von 17.3 – 19.9 km gesammelt. Die Partikelsammlung erfolgte sowohl innerhalb 
als auch außerhalb des Polaren Vortex (PV). Mittels hochauflösender Transmissions- und 
Rasterelektronenmikroskopie (TEM/SEM), gekoppelt mit energiedispersiver 
Röntgenmikroanalyse (EDX), wurden 4202 Partikel (TEM=3872; SEM=330) bezüglich ihrer 
Größe, chemischen Zusammensetzung, dem Mischungszustand und der Nanostruktur 
untersucht. Volatile Partikel bestehen aus Hydrogensulfaten und Ammoniumsulfaten. Diese 
treten dominant in den Proben in Bezug auf das impaktierte Volumen auf. Außerdem wurden 
refraktäre Kohlenstoffpartikel mit Größen zwischen 20 bis 830 nm detektiert. Die meisten der 
refraktären Kohlenstoffpartikel sind extern gemischt und enthalten neben C und O weitere 
Elemente. Der Median des Mischungsverhältnisses der refraktären Kohlenstoffpartikel beträgt 
1.1 (mg Luft)-1. 
Dies ist die erste Studie, die Hochauflösungsaufnahmen refraktärer Kohlenstoffpartikel, die in 
der polaren Stratosphäre gesammelt wurden, zeigt. Die gefundenen refraktären 
Kohlenstoffpartikel sind in der Regel vollständig amorph. Einige Partikel zeigen eine 
unvollständige Ordnung mit Netzebenenabständen von 0.37 ± 0.06 nm (Mittelwert ± 
Standardabweichung). Im energiedispersiven Röntgenspektrum (EDX) treten hauptsächlich die 
Elemente Kohlenstoff und Sauerstoff mit einem atomaren O/C-Verhältnis von 0.11 ± 0.07 auf. 
Zusätzlich enthält die Mehrheit der refraktären Kohlenstoffpartikel (~84%) Spuren der 
Elemente Si, S, Fe, Cr und Ni mit atomaren Verhältnissen relativ zu C von Si/C: 0.010 ± 0.011; 
S/C: 0.0007 ± 0.0015; Fe/C: 0.0052 ± 0.0074; Cr/C: 0.0012 ± 0.0017; Ni/C: 0.0006 ± 0.0011 
(alle Mittelwert ± Standardabweichung). Hochauflösende Elementverteilungsbilder zeigen 
keine heterogenen Einschlüsse dieser Elemente, d.h. die Spurenelemente sind homogen in der 
kohlenstoffreichen Matrix verteilt. Bezüglich der Größe, Nanostruktur und 
Elementzusammensetzung lassen sich keine Unterschiede zwischen Partikeln die innerhalb und 
außerhalb des Polaren Vortex gesammelt wurden, finden. 
Vergleiche mit den wahrscheinlichsten Quellen für refraktäre Kohlenstoffpartikel zeigen, dass 
Flugzeugabgase, vulkanische Emissionen und Biomasseverbrennung mit Sicherheit als Quellen 
für refraktäre Kohlenstoffpartikel ausgeschlossen werden können. Dasselbe gilt für die global 
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wichtigen, aber weniger wahrscheinlichen Quellen Holzverbrennung, Kohleverbrennung, 
Dieselmotoren und Schiffsemissionen. 
Es kann nicht ausgeschlossen werden, dass die Partikel von Raketenabgasen stammen. Als 
wahrscheinlichste Quellen gelten jedoch kohlenstoffreiches Material von Interplanetaren 
Staubpartikeln oder Produkte aus meteorischer Ablation- oder Fragmentation. Allerdings ist 
noch weitere Arbeit nötig, um eine eindeutige Quelle identifizieren zu können. 
Während BEXUS (Balloon EXperiments for University Students) wurden Partikelproben 
während eines Stratosphärenflugs im Oktober 2015 gesammelt. Die Kampagne fand im 
nordschwedischen Kiruna statt. Die Planung, Entwicklung und das Testen aller notwendigen 
Komponenten für den Aufbau des COSPA (COllection of Stratospheric PArticles) Experimentes 
wurden im Rahmen dieser Arbeit durchgeführt. 
Zum Zeitpunkt der Sammlung war der polare Vortex noch nicht ausgebildet. Acht 
Partikelproben wurden nacheinander vom Start bis in eine finale Höhe von 28.2 km gesammelt. 
Der Ballon driftete während des Fluges in Richtung Osten und überquerte die finnische Grenze 
kurz vor dem gezielten Ablassen der Gondel. Messungen mittels SEM und TEM, gekoppelt mit 
EDX, haben ergeben, dass die Partikelzusammensetzung in der Troposphäre von volatilen 
Partikeln, die hauptsächlich aus Schwefel und Sauerstoff bestehen, dominiert wird. Weiterhin 
wurden Rußpartikel, die von der Verbrennung fossiler Brennstoffe oder Biomasse stammen und 
komplexe Salzpartikel, vermutlich von gealtertem Seesalz, gefunden. In der Stratosphäre 
ändert sich sowohl die Zusammensetzung der volatilen als auch der refraktären Partikel. Die 
volatilen Partikel sind sehr kohlenstoffreich und werden in den meisten Proben von Stickstoff 
dominiert (vermutlich Ammoniumnitrat oder Ammoniumsulfat). In Summe wurden 37 
refraktäre Partikel in der Stratosphäre gesammelt: komplexe Salzpartikel (Anzahl n = 8), 
Siliziumoxid (SixOy) (4), Eisenoxid (FexOy) (1), Eisen– und Magnesiumreiche Silikate (19) und 
Aluminiumoxidpartikel (5). Die Quelle der stratosphärischen komplexen Salzpartikel ist 
unbekannt. Die Partikel der letzten vier Gruppen sind intern mit volatilen Partikeln gemischt 
und stammen vermutlich von extraterrestrischem Material (mit einem Mischungsverhältnis in 
der stratosphärischen Luft von 2.8 x 10-2 mg-1); entweder von rekondensierten Gasen oder 
Ablationsprodukten. Allerdings kann eine terrestrische Quelle der Partikel nicht ohne 
isotopenchemische Messungen ausgeschlossen werden. 
Das erfolgreich durchgeführte COSPA-Experiment kann als Basis für weitere Leichtgewicht-
Ballonflüge für die Sammlung von stratosphärischen Partikeln dienen, um den Einfluss 
verschiedener terrestrischer und extraterrestrischer Quellen auf die stratosphärische 
Partikelzusammensetzung zu identifizieren.  
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1. Ziel der Arbeit 
Die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit basieren auf zwei Studien, die sich mit der 
Charakterisierung von stratosphärischen Aerosolpartikeln beschäftigen. Die SOLVE Kampagne 
fand im späten Herbst 1999 und von Januar bis März 2000 statt mit Basis in Kiruna/Schweden. 
Die Proben für die in dieser Arbeit beschriebene Teilstudie wurden mit einem Impaktor an Bord 
des ER-2 Forschungsflugzeugs in der polaren Stratosphäre innerhalb und außerhalb des polaren 
Vortex gesammelt. Die Charakterisierung der Partikelproben erfolgte mittels Transmissions- 
und Rasterelektronenmikroskopie gekoppelt mit energiedispersiver Röntgenmikroanalyse 
(EDX). Die mit diesen Methoden erlangten Informationen zur Größe, Chemie, Morphologie, 
Nanostruktur und Mischungszustand ermöglichen es, Rückschlüsse auf die Herkunft der 
Partikel zu ziehen. 
Die BEXUS Kampagne fand im Oktober 2015 statt, zu einer Zeit, in der der polare Vortex noch 
nicht ausgebildet war. Während eines Ballonfluges wurden Aerosolpartikel sowohl während 
des Aufstiegs in der Troposphäre als auch in der Stratosphäre bis in eine Höhe von 28 km 
gesammelt. Somit lassen sich Veränderungen in der Zusammensetzung des Aerosols in 
unterschiedlicher Höhe beobachten. Neben der eigentlichen Sammlung und oben bereits 
beschriebenen Charakterisierung der Partikel, lag der Schwerpunkt dieses Projektes in der 
Entwicklung einer vom Boden steuerbaren Sammeleinheit. 
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2. Einleitung 
Der folgende Abschnitt soll einen kurzen Überblick über die Charakteristika der Stratosphäre 
geben. Darauf folgt eine Zusammenfassung über die Eigenschaften der dort auftretenden 
Aerosolpartikel, sowie deren Transportwege in die Stratosphäre. Zuletzt werden Messmethoden 
erläutert, die die Charakterisierung und Quantifizierung stratosphärischer Partikel 
ermöglichen. 
2.1. Die Stratosphäre 
Das Wort Stratosphäre setzt sich aus dem lateinischen „stratum“ (Schicht) und dem 
griechischen „spaira“ (Kugel) zusammen. Im 20. Jahrhundert wurde ihre Existenz durch den 
französischen Meteorologen Léon Philippe Teisserenc de Bort nachgewiesen. Bis zu diesem 
Zeitpunkt war man davon ausgegangen, dass die Temperatur mit der Höhe kontinuierlich bis 
zum absoluten Nullpunkt abnimmt. Teisserenc de Bort stattete einen Ballon mit einer 
Temperatur-Messvorrichtung aus und stellte fest, dass die Temperatur bei circa 11 km Höhe 
konstant blieb.  
Die Stratosphäre folgt der Troposphäre als zweite atmosphärische Schicht und ist von dieser 
durch die Tropopause getrennt. Die Tropopausenhöhe wird per Definition durch die niedrigste 
Höhe innerhalb der nächsten 2 km definiert, in denen die Rate der Temperaturabnahme mit 
der Höhe 2 K km-1 unterschreitet (Holton et al., 1995). Außerhalb der Tropen kann die 
Tropopause auch als Fläche gleicher potenzieller Vortizität mit Werten von 2 PVU (Potential 
Vorticity Unit; 1 PVU = 10-6 m2 K s-1 kg-1) definiert werden (Holton et al., 1995). Je nach 
geographischer Breite beginnt sie in einer Höhe von 17 km am Äquator und 8 km nahe der Pole. 
Während die Troposphäre durch einen negativen Temperaturgradienten charakterisiert ist, 
zeigt sich in der Stratosphäre ein Anstieg der Temperatur mit der Höhe. Dieser ist bedingt durch 
das vermehrte Auftreten von Ozon und der damit verbundenen Absorption ultravioletter 
Solarstrahlung. Oberhalb von circa 50 km nimmt die Temperatur aufgrund der extrem 
ausgedünnten Luft, und da kaum noch Ozon vorhanden ist, kontinuierlich ab. Aufgrund dieser 
Temperaturabnahme wird die dritte Atmosphärenschicht definiert, die Mesosphäre. 
Ausgelöst durch das Ausbleiben solarer Strahlung an den Polkappen während der Winterzeit, 
kühlt sich die stratosphärische Luft ab und sinkt folgerichtig nach unten. Somit kommt es zur 
Ausbildung eines Tiefdruckgebietes in der polaren Stratosphäre. Infolge dessen entsteht ein 
deutlich ausgebildeter Temperatur- und Druckgradient zu den mittleren Breiten, der in Form 
eines polwärts gerichteten Windes ausgeglichen wird. Daraus resultiert ein um den Pol 
rotierender Wirbel, der als Polarer Vortex bezeichnet wird (Naujokat et al., 1999). Dieser ist 
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nach außen gut abgegrenzt, wie Studien von Spurenstoffen innerhalb und außerhalb des Vortex 
ergeben haben (Proffitt et al., 1989). Während des polaren Winters sinken die Temperaturen 
innerhalb dieses Wirbels so stark, dass es unterhalb von -78°C zur Bildung Polarer 
Stratosphärischer Wolken (PSCs) kommen kann. Über die Prozesse, die auf der Oberfläche von 
PSCs ablaufen können und deren Auswirkungen wird in Kapitel 2.2.4 näher eingegangen. 
2.2. Stratosphärische Partikel 
Als Aerosolpartikel werden eine Vielzahl fester oder flüssiger Schwebeteilchen, die in einer 
gasförmigen Matrix dispergiert sind, bezeichnet. Die folgende Definition volatiler und 
refraktärer Aerosolpartikel richtet sich nach Beobachtungen, die das Verhalten der Partikel 
unter dem Elektronenstrahl im SEM betrifft. Bedingt durch die auf einem atmosphärischen 
Partikel eintreffende Energie (mehrere Kiloelektronenvolt; keV), verdampft ein Teil dieser 
Partikel innerhalb weniger Sekunden. Diese Partikel werden im Folgenden als „volatil“ 
bezeichnet. Im Gegensatz dazu zeigen „refraktäre“ Partikel keine oder nur eine geringfügige 
Veränderung unter Elektronenbeschuss. 
Das Auftreten volatiler Aerosolpartikel in der Stratosphäre wurde erstmals von Junge et al. 
(1961) und Junge und Manson (1961) beschrieben. Sowohl die Partikelanzahl- als auch die 
Volumenverteilung des Hintergrundaerosols sind bimodal mit Peaks bei <0.1 und 0.3-0.4 µm. 
Im kleinen Modus liegt die Anzahlkonzentration konstant bei 5-10 cm -3 (für Partikel ≥ 0.01 
µm) bis in eine Höhe von 30-35 km. Im großen Modus nimmt sie von 0.1 cm-3 bei 19-20 km auf 
0.01 cm-3 in einer Höhe von 25 km ab und ist bei 35 km nicht mehr detektierbar. In vulkanisch 
aktiven Zeiten kann die Partikelanzahl im großen Modus bis auf 1 cm-3 in der unteren 
Stratosphäre ansteigen (SPARC, 2006). Generell bilden die Partikel eine gleichförmige Schicht, 
die nach ihrem Entdecker als „Junge-layer“ bezeichnet wird und eine Mächtigkeit von 3-9 km 
erreicht. 
2.2.1. Volatile Partikel 
Volatile stratosphärische Partikel besteht nach aktuellen Kenntnisstand hauptsächlich aus 
Mischungströpfchen von H2SO4 und H2O (z.B. SPARC, 2006). Dabei hängt die Konzentration 
der Aerosolpartikel vom H2O-Partialdruck und der Temperatur ab. Nach der Annahme von 
Junge (1963), dass es sich bei der Chemie der Partikel um Ammoniumsulfat handelt, wurde in 
weiteren ballon- und flugzeuggetragenen Messungen gezeigt, dass es sich um 
Mischungströpfchen aus H2SO4 und H2O handelt (Lazrus et al., 1971; Lazrus und Gandrud, 
1974, Gandrud et al., 1989). Rasterelektronenmikroskopische Untersuchungen und Analysen 
mittels EDX (Energy Dispersive X-ray detection) bestätigen das dominante Auftreten von 
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Schwefelsäure in der untersten Stratosphäre (Yamato und Ono, 1989; Sheridan et al., 1994). 
Hingegen zeigen weitere Messungen, dass die beschriebenen Partikel hauptsächlich aus 
Schwefelsäure bestehen und einen variablen Anteil Ammoniumsulfat besitzen (Friend und 
Sherwood, 1961; Mossop 1965; Bigg et al., 1975). 
2.2.2. Refraktäre Partikel 
Bereits Junge (1963) beschreibt neben dem Schwefelaerosol das Auftreten weiterer chemischer 
Elemente, die in den Partikeln der Größenordnung von 0.02- 3 µm vorkommen. Darunter 
zählen insbesondere Si, Fe und Al sowie Spuren von Cl, K und Ca. Zum Teil treten geringere 
Konzentrationen weiterer metallischer Elemente auf. Mossop (1963; 1965) berichtet daraufhin 
von mineralreichen Partikeln vulkanischen Ursprungs.  
Generell ist es üblich, gesammelte Aerosolpartikel je nach Herkunft und/oder physischen oder 
chemischen Merkmalen in unterschiedliche Gruppen einzuordnen. Dabei ist die Benennung und 
Einordnung in eine Gruppe neben der angewendeten Sammlungs- und Analysemethode 
abhängig von den Merkmalen der Partikel wie Chemie, Größe, Morphologie und/oder 
Nanostruktur. Da das Ergebnis unterschiedlicher Analysemethoden oftmals unterschiedliche 
Merkmale der Partikel betrifft, fällt es häufig schwer, auf den ersten Blick scheinbar gleiche 
Ergebnisse miteinander zu vergleichen.  
Das refraktäre partikuläre Material kann entweder terrestrischen oder extraterrestrischen 
Quellen zugeschrieben werden. Dabei muss weiterhin zwischen natürlichen und 
anthropogenen Quellen unterschieden werden. In vulkanisch aktiven Zeiten können Asche und 
somit Si-reiche Partikel in die Stratosphäre gelangen (Mossop, 1964; Mackinnon et al., 1984; 
Mackinnon und Mogh, 1985, Testa et al., 1990). Die Chemie der eingebrachten Partikel 
unterscheidet sich je nach Art des Vulkanismus. Allerdings sind die meisten der Partikel, die die 
Stratosphäre erreichen, vergleichsweise groß (Mikrometerbereich) (Mackinnon et al., 1984), 
sodass die Entfernung aus der Stratosphäre via Sedimentation zügig erfolgt. Durch die in 
Abschnitt 2.2.3 beschriebenen Prozesse können weitere terrestrische Quellen partikuläres 
Material in die Stratosphäre eintragen. Der Beitrag unterschiedlicher Quellen zum Eintrag 
refraktärer Partikel hängt von der Häufigkeit und Menge der eintragenden Mechanismen ab. 
Diese sind nicht kontinuierlich und daher schwer quantifizierbar. Zu den terrestrischen Quellen 
refraktärer stratosphärischer Partikel zählen hochfliegende Flugzeuge, insbesondere in den 
Polargebieten, da dort die Höhe der Stratosphäre im Vergleich zu äquatorialen Gebieten 
wesentlich niedriger angesiedelt ist. Refraktäre Partikel, die von Flugzeugen stammen, wurden 
bereits von einigen Autoren beschrieben, z.B. Blake und Kato (1995), Fahey et al. (1995), 
Pueschel et al. (1997) und Murphy et al., (2007b). Weitere Quellen stellen Biomasse- und alle 
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weiteren Arten von Verbrennungsprozessen (Holzverbrennung, Kohleverbrennung, Antrieb von 
Diesel- und Schiffsmotoren), die durch kohlenstoffhaltige Emissionen charakterisiert sind 
(Strawa et al., 1999; Xu et al., 2001; Murphy et al., 2007a, Renard et al., 2008), und 
Raketenemissionen dar (Mackinnon et al., 1982; Zolensky, 1989; Cziczo et al., 2002; Ebert et 
al., 2016). Weiterhin sind Weltraumaktivitäten und Weltraumschrott nach Wiedereintreten in 
die Atmosphäre und partiellem Verdampfen eine wichtige Quelle für das stratosphärische 
Aerosol (Zolensky et al., 1989; Jackman et al., 1998, Danilin et al., 2001; Newman et al., 2001; 
Deshler 2008). Der Beitrag von extraterrestrischem Material zum Partikelvorkommen in der 
Stratosphäre wird noch immer kontrovers diskutiert. Neuere Berechnungen gehen davon aus, 
dass ein beträchtlicher Anteil der stratosphärischen Partikelmasse aus extraterrestrischen 
Quellen stammt (Carslaw und Kärcher, 2006). Das Auftreten extraterrestrischer Partikel in der 
Stratosphäre ist vielfach beschrieben (Bigg et al., 1970; 1971; Testa et al., 1990; Murphy et al., 
1998; Cziczo et al., 2001; Renard et al., 2008; Bigg, 2012; Plane, 2012; Della Corte et al., 2013; 
Ebert et al., 2016, Rietmeijer et al., 2016; Schütze et al., 2017). 
2.2.3. Partikelbildung und Transportwege in die Stratosphäre 
Partikel können durch diverse Transportprozesse, sowohl aus terrestrischen als auch 
extraterrestrischen Quellen in die Stratosphäre gelangen. Das wichtigste troposphärische 
Vorläufergas für das stratosphärische Schwefelsäureaerosol (H2SO4-H2O) ist Carbonylsulfid 
(OCS) (Brühl et al., 2012; Sheng et al.; 2015). OCS entstammt hauptsächlich natürlichen 
Quellen (Ozeane, Böden, Vegetation) sowie der Biomasseverbrennung (Watts, 2000), die 
hauptsächlich durch anthropogene Prozesse bedingt ist. Weiterhin wird OCS in der 
Troposphäre durch Oxidation von Kohlenstoffdisulfid (CS2) gebildet. OCS hat eine 
atmosphärische Lebensdauer von 2-4 Jahren, in der Stratosphäre beträgt diese 64 ± 21 Jahre 
(Barkley et al., 2008). OCS kann durch schnellen vertikalen Transport in tropischen 
Konvektionszellen und dem darüber folgenden, sehr langsamen Transport innerhalb des 
Tropical Transition Layers (TTL) bis zur Tropopause und darüber hinaus gelangen. Folgend 
werden die Partikel und Vorläufergase durch die Brewer-Dobson-Zirkulation und die saisonal 
variierenden Strömungen in der Stratosphäre global verteilt. Der TTL beschreibt dabei den 
Bereich zwischen der mittleren Wolkenobergrenze in circa 14 km Höhe und der Tropopause in 
17 km (Dessler, 2002). 
Eine weitere wichtige Quelle für das stratosphärische Schwefelsäureaerosol ist Schwefeldioxid 
(SO2) das insbesondere durch explosiven Vulkanismus direkt in die Stratosphäre injiziert wird. 
Da SO2 in der Troposphäre schnell ausgewaschen und entfernt wird, ist der Beitrag von 
effusivem Vulkanismus zum stratosphärischen Schwefelsäureaerosol gering. Sowohl OCS als 
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auch SO2 werden zunächst durch OH oder HO2 zu SO3 oxidiert. Anschließend erfolgt durch 
Reaktion mit H2O die Bildung von gasförmiger Schwefelsäure (Crutzen, 1976; Kourtidis et al., 
1995), die wiederum homogen zu Aerosolpartikeln nukleiert. Daraufhin erfolgen Koagulation 
und Anwachsen der Partikel durch Mischung mit vorhandenen Partikeln und Aufnahme 
kondensierbarer Gase wie u.a. H2O H2SO4 und HNO3. Neben dem direkten Eintrag durch 
Vulkanismus tragen weitere Transportprozesse zum stratosphärischen Aerosol bei: 
hochreichender Transport durch Feuchtigkeitskonvektion, Transport über Isentropengrenzen 
vom TTL in die tropische Stratosphäre, gefolgt von langsamem, strahlungsbedingtem 
Aufrechttransport oder isentropem Transport vom TTL in die extratropische, untere 
Stratosphäre (Kremser et al., 2016). Die globale Verteilung der gebildeten Partikel geschieht 
über die Brewer-Dobson-Zirkulation (Brewer, 1949; Dobson, 1956). Oberhalb von 30 km Höhe 
verdampfen die H2SO4-H2O-Partikel aufgrund der mit der Höhe zunehmenden Temperatur. Die 
Ausbreitung des Junge layers erfolgt daher im unteren Bereich der Stratosphäre.
 
Abbildung 2.1: Partikelneubildung und Eintrag in die Stratosphäre. In Anlehnung an Holton et 
al. (1995), Weigel (2005) und Kremser et al. (2016). Der Verlauf der Tropopause ist schematisch 
mit einer dicken schwarzen Linie dargestellt. Sie erreicht bis zu 17 km Höhe bei θ = 380 K am 
Äquator und sinkt an den Polen bis auf 8 km bei etwa 300 K ab. 
Ein guter Überblick über die grundlegenden meteorologischen Prozesse zum Austausch 
zwischen Troposphäre und Stratosphäre ist von Kremser et al. (2016) gegeben. 
Die unterste Stratosphäre stellt die einzige stratosphärische Region dar, in der ein direkter 
Austausch mit troposphärischer Luft über isentropen Transport erfolgen kann. Über diese 
Isentropen kann Luft und in dieser dispergiertes Material von der Troposphäre in die 
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Stratosphäre und wieder zurück transportiert werden. Durch quasi-horizontalen Transport, 
diabatische Prozesse und Tropopausenfaltung, kann Aerosol aus der Stratosphäre wieder in die 
Troposphäre gelangen. 
Die Ausbildung des polaren Vortex in der Winterhemisphäre stellt durch den abwärts 
gerichteten Transport innerhalb des Wirbels einen Senkmechanismus für stratosphärisches 
Aerosol dar. 
Wie bereits erwähnt, stellt der Eintrag extraterrestrischen Materials in die Stratosphäre einen 
signifikanten Beitrag zum stratosphärischen Aerosol dar (Weigel et al. 2014). Plane (2012) 
beziffert, dass täglich zwischen 5 und 270 t extraterrestrischen Materials die Stratosphäre 
erreichen. Man geht davon aus, dass diese Quelle den größten Eintrag für refraktäre 
stratosphärische Partikel darstellt (Murphy et al., 1998; 2007a). Neben den natürlich 
vorkommenden interplanetaren Staubpartikeln (Interplanetary Dust Particles, IDPs) und beim 
Eintritt in die Erdatmosphäre unvollständig verdampfenden meteoritischen Materials, kann es 
sich dabei auch um anthropogene Quellen handeln. Bedingt durch mannigfaltige 
Weltraumaktivitäten seit dem Start des ersten künstlichen Satelliten Sputnik I im Jahr 1957, 
umkreisen inzwischen rund 7000 t künstlicher Objekte die Erdatmosphäre (De Luca et al., 
2013). Dabei tritt in unregelmäßigen Zeiträumen anthropogenes Material in die Erdatmosphäre 
ein. Dies beinhaltet Material von Raketenstarts, Kollisionen im Weltraum, Feststoffraketen, 
Welttraumoperationen, Fragmentierung infolge von Explosionen, Alterung von Satelliten und 
Undichtigkeiten in thermischen Kontrollsystemen (Mehrholz et al., 2002). Durch 
unvollständiges Verglühen dieses Weltraumschrotts ist es somit möglich, dass anthropogenes 
Material zurück in die Atmosphäre gelangt. Das dadurch entstehende, partikuläre Material wird 
in Abschnitt 2.2.2 und dessen Auswirkungen in 2.2.4 beschrieben. 
2.2.4. Auswirkungen des stratosphärischen Aerosols 
Das stratosphärische Aerosol beeinflusst die Strahlungsbilanz der Atmosphäre sowohl durch 
Reflektion kurzwelliger solarer Strahlung zurück ins All als auch Absorption langwelliger 
Strahlung von der Erdoberfläche und Strahlung aus dem Nah-Infrarotbereich der Sonne.  
Erste Beobachtungen zum Einfluss vulkanischer Eruptionen auf das Erdklima wurden bereits 
1883 nach dem Ausbruch des Krakatau beschrieben (Simkin und Fiske, 1983).  
Nach dem Ausbruch des Pinatubo im Jahr 1991 wurde die kühlende Auswirkung des Aerosols 
auf die Erdoberfläche durch vulkanische Ereignisse demonstriert (Robock und Mao, 1995). 
Änderungen in der Größe und Zusammensetzung des stratosphärischen Aerosols in der 
Größenordnung von 0.1-0.5 µm auf das bis zu 2 - 4 fache nach großen Vulkaneruptionen 
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(Deshler, 2008), nach vulkanischen Eruptionen mit einem vulkanischen Explosivitätsindex ≥ 4 
(Volcanic Explosivity Index, VEI) (Newhall and Self, 1982), haben einen vorübergehenden 
Einfluss auf die stratosphärische Strahlungsbilanz (McCormick et al., 1995). So kommt es durch 
Absorption zur Erwärmung der mittleren Stratosphäre (Labitzke und McCormick, 1992). 
Zusätzlich kann Rückstreuung kurzwelliger solarer Strahlung durch vulkanisch eingetragenes 
Sulfataerosol zu Änderungen der Oberflächentemperatur führen (Vernier et al., 2011). 
Basierend auf den Beobachtungen eines kühlenden Effektes von Schwefelaerosol in der 
Stratosphäre, schlug Crutzen (2006) ein künstliches Einbringen von SO2 in die Stratosphäre 
(Geo-Engineering) vor, um so der globalen Erderwärmung entgegenzuwirken. 
Ein weiterer wichtiger Aspekt des stratosphärischen Aerosols liegt im Abbau des polaren Ozons 
(Peter, 1997; Solomon, 1999) durch die Entstehung von PSCs. Bei Temperaturen unterhalb von 
195 K bilden sich PSCs vom Typ 1. Diese bestehen entweder aus Salpetersäure di- oder 
trihydraten (nitric acid dihydrate, NAD oder nitric acid trihydrate, NAT) oder unterkühlten 
ternären Mischungströpfchen (supercooled ternary solutions, STS) aus Salpetersäure, 
Schwefelsäure und Wasser. Unterhalb von 188 K entstehen PSCs vom Typ 2. Dabei handelt es 
sich hauptsächlich um Wassereis. Die exakte Temperatur, bei der PSCs nukleieren hängt vom 
vorherrschenden Gasdruck von HNO3 und H2O sowie den zugehörigen 
Sättigungsdampfdrücken ab. Auf der Oberfläche der entstandenen PSCs finden verschiedene 
heterogene chemische Reaktionen statt (Solomon et al., 2016), die zum Anstieg der 
Konzentration von reaktiven Chlorgasen in der Stratosphäre führen. Dazu werden zwei 
beispielhafte katalytische Zyklen in Gleichung 2-1 und 2-2 gezeigt. Im Ablauf der heterogenen 
chemischen Prozesse werden Chlornitrat (ClONO2) und Chlorwasserstoff (HCl) in das reaktive 
Chlormonoxid (ClO) umgewandelt. Bei Anwesenheit von Sonnenlicht im polaren Frühjahr wird 
durch verschiedene katalytische Reaktionen nahezu das gesamte verfügbare Chlor aktiviert 
(siehe hierzu beispielhaft Gleichung 2-1). 
Gleichung 2-1: Katalytischer Zyklus der Chloraktivierung und des damit einhergehenden 
Ozonabbaus in der polaren Stratosphäre. 
(2-1.1) ClO + ClO     → (ClO)2 
(2-1.2) (ClO)2 ℎ𝑣
→  
ClOO + Cl 
(2-1.3) ClOO     → Cl + O2 
(2-1.4) 2 (Cl+O3)     → 2 (ClO + O2) 
Netto 2 O3     → 3 O2 
Im Zuge des ClO-Anstiegs kann zusätzlich ein katalytischer Zyklus von ClO und BrO aktiviert 
werden (Gleichung 2-2). 
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Gleichung 2-2: Katalytischer Zyklus von ClO und BrO und des damit einhergehenden 
Ozonabbaus in der polaren Stratosphäre. 
(2-2.1) ClO + BrO     → Cl + Br + O2 
(2-2.2 a) ClO + BrO     → BrCl + O2 
(2-2.2 b) BrCl ℎ𝑣
→  
Cl + Br 
(2-2.3 a) Cl + O3     → ClO + O2 
(2-2.3 b) Br + O3     → BrO + O2 
Netto 2 O3     → 3 O2 
Somit kann ein Chloratom mehrere zehntausend O3-Moleküle zerstören, bevor es durch 
Reaktion mit anderen Gasen aus dem katalytischen Kreislauf entfernt wird (Fahey und Hegglin, 
2011). Aufgrund der Landmassenverteilung in der südlichen Hemisphäre, ist der polare Vortex 
dort immer wesentlich stärker ausgeprägt als in der nördlichen Hemisphäre. Dadurch kommt 
es zu deutlich niedrigeren Temperaturen und einer höheren Bildungsrate von PSCs. Diese 
wiederum sorgt für eine höhere Aktivierungsrate passiver Chlorspezies was wiederum zu einem 
stärkeren Abbau des antarktischen Ozons führt.  
Refraktäre Aerosolpartikel dienen in der Stratosphäre als Kondensationskerne für vorhandene 
gesättigte Gase (H2SO4/HNO3/H2O) und können somit zum vermehrten Auftreten von PSCs 
führen. Dabei kann auf der Oberfläche der sekundär gebildeten Partikel passive Chlorspezies 
aktiviert werden (Saunders et al., 2010, 2012; Bigg, 2012; Frankland et al., 2015). Schnelles 
Wachstum der PSC-Partikel führt zu einer zügigen Entfernung aus der Stratosphäre durch 
Sedimentation. Dadurch bedingt erfährt die Stratosphäre Dehydratation und Denitrifikation 
(Fahey et al., 2001). Es wird angenommen, dass mesosphärische Partikel (MSP; Mesospheric 
Smoke Particles) oder vulkanisches Material in Form von Kondensationskernen eine wichtige 
Rolle in der Erhaltung des Junge layers spielen (Bigg, 2012; Frankland et al., 2015). Es wurde 
bereits gezeigt, dass refraktäre Partikel sich partiell in sauren Lösungen lösen (Murphy et al., 
2013) und dadurch den Gefrierpunkt von binären (HNO3-H2O) oder ternären (HNO3-H2SO4-
H2O) Lösungströpfchen ändern. Dies wiederum hat einen Einfluss auf die Bildungsrate von 
PSCs (Chang et al., 1999; Wise et al., 2003). 
2.2.5. Messmethoden zur Charakterisierung und Quantifizierung stratosphärischen 
Aerosols 
Es bestehen verschiedene Methoden, um die Anzahl, Größe, räumliche Verteilung und Chemie 
stratosphärischer Partikel festzustellen. Für die ersten drei Kenngrößen werden 
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größenausgelöste Streulichtmessmethoden und Nukleationszähler zur In-situ Messung auf 
Ballonen, an Board von Forschungsflugzeugen oder Satelliten eingesetzt. 
Nach Kremser et al. (2016) kann die Bulk-Größenverteilung und Anzahl stratosphärischer 
Aerosole mittels diverser Methoden bestimmt werden. Dabei kommen optische Partikelzähler 
(Optical Particle Counter, OPC; z.B. WOPC, Wyoming’s balloon-borne OPtical Counter; 
Hofmann et al., 1975; Deshler et al., 2003), Spektrometer (z.B. University of Denver’s airborne 
Focused Cavity Aerosols Spectrometer (FCAS) (Jonsson et al., 1995), oder Nucleation-Mode 
Aerosol Size Spectrometer (NMASS); Brock et al., 2000), oder aber auch 
Kondensationskernzähler (Condensation Nuclei Counter; CNC; Borrmann et al., 2010; Weigel 
et al., 2009) an Bord von Ballonen oder Flugzeugen zum Einsatz. 
Die Streuung von Laserstrahlung an Molekülen und Partikeln macht sich LiDAR (Light 
Detection and Ranging) zu Nutze. Die Instrumente können sowohl am Boden oder an Bord von 
Flugzeugen und Satelliten eingesetzt werden. Dadurch lassen sich bei Emission von Strahlung 
unterschiedlicher Wellenlängen Informationen über die Anzahl und Größe der Partikel in der 
Stratosphäre gewinnen. So wurde bspw. die Massenfraktion von Wasser und Schwefelsäure in 
der Stratosphäre durch LiDAR an Bord von Satelliten und Flugzeugen ermittelt (Steele et al., 
2003; Doeringer et al., 2012). 
Detaillierte Informationen über die Chemie und die Größe von Einzelpartikeln werden in situ 
durch Massenspektrometrie (MS) erlangt (Particle Analysis by Laser Mass Spectrometry; 
PALMS; Murphy und Thomson, 1995). Der erste Einsatz eines MS in der Stratosphäre wird von 
Murphy et al. (1998) beschrieben, denen weitere Messungen folgten (Murphy et al., 2007a; 
2013; Cziczo et al., 2001, 2002; Froyd et al., 2009). Zusätzlich zur Chemie können detaillierte 
Informationen über die Größe, Morphologie, den Mischungszustand und die Nanostruktur von 
Aerosolpartikeln durch Impaktorsammlungen, gefolgt von Laboranalysen durch 
Rasterelektronenmikroskopie (Scanning Electron Microscopy, SEM);, 
Transmissionselektronenmikroskopie (TEM) gekoppelt mit EDX (z.B. Junge und Manson, 1961; 
Mossop, 1963; aktuell Ebert et al., 2016; Rietmeijer et al., 2016) erlangt werden. Diese 
detaillierte Qualifizierung der genannten Parameter von refraktären stratosphärischen 
Partikeln, ermöglicht eine detaillierte Quellenzuordnung. Im Gegensatz zu den zuvor 
genannten Techniken ist ein Rückschluss auf die Größenverteilung des Gesamtaerosols 
allerdings mit sehr großen Unsicherheiten verbunden.  
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3. Stratospheric Aerosol and Gas Experiment (SAGE) III Ozone Loss and Validation 
Experiment (SOLVE) 
Im Zeitraum von Januar bis März 2000 wurden stratosphärische Partikelproben mit Hilfe des 
Multi-Sample Aerosol Collection System (MACS), einem niedrig-Druck-Impaktor, an Bord des 
Forschungsflugzeuges NASA ER-2 gesammelt. Die Sammlung fand im Rahmen des 
Stratospheric Aerosol and Gas Experiment (SAGE) III Ozone Loss Validation Experiment 
(SOLVE), mit Basis in Kiruna, Schweden statt. Als übergreifendes Ziel der Kampagne wurden 
die Identifizierung der Prozesse die zum Ozonabbau innerhalb des arktischen Vortex führen, 
sowie Auswirkungen der Ozonkonzentration auf mittlere Breiten der nördlichen Hemisphäre 
(Newman et al., 2002) definiert. Wissenschaftliche Sammelvorrichtungen wurden auf Ballonen 
und Forschungsflugzeugen angebracht. Auf Satelliten- und Bodenstationen wurden 
Instrumente für Fernerkundungsvorhaben installiert. Eine Detaillierte Beschreibung der 
Sammelaktivitäten ist bei Newman et al., 2002 und dort gegebenen Referenzen zu finden. 
3.1. Probensammlung und meteorologische Bedingungen 
Die stratosphärischen Partikel wurden auf TEM-Cu-Trägernetzchen, die mit einem Formvarfilm 
beschichtet sind, abgeschieden. Mit Hilfe des MACS (Kojima et al., 2004) können bis zu 23 
Proben gesammelt werden, wobei die erste Probe immer als Blindprobe dient, d.h. sie wird 
während des Fluges nicht belegt. Der MACS wurde so konstruiert, dass alle Partikel mit einem 
Durchmesser zwischen 20 und 1000 nm gesammelt und in den Impaktor transmittiert werden. 
Gleichzeitig wurden in situ Messungen der Aerosolhäufigkeit mit einem 
Kondensationspartikelzähler (engl. Condensation Particle Counter, CPC) (Wilson et al., 1983) 
erhalten. Informationen über die einzelnen Daten der Flüge, die Flugcharakteristika (innerhalb 
oder außerhalb des PV), die potenzielle Vortizität, Sammelhöhe, Druck, potenzielle 
Temperatur, das Aerosolmischungsverhältnis (Partikel pro mg Luft), die N2O-Konzentration 
und das Alter der Luftmasse für die analysierten Proben sind Tabelle 3.1 zu entnehmen.  
Insgesamt wurden 122 Proben an 15 Sammeltagen gesammelt. Diese wurden zunächst alle auf 
das Vorhandensein eines charakteristischen Abscheideflecks untersucht. Basierend auf den 
während der Sammlung herrschenden meteorologischen Bedingungen sowie der Eignung der 
Proben für SEM/TEM wurden 11 Partikelproben von 9 Flügen näher charakterisiert. 
Die meteorologischen Bedingungen des frühen nord-hemisphärischen Polaren Vortex des 
Winters 1999/2000 sind detailliert bei Manney und Sabitus, 2000 beschrieben. Dieser Vortex 
zeichnet sich durch wesentlich niedrigere Durchschnittstemperaturen im Vergleich zu allen bis 
dato untersuchten arktischen Wintern aus. Der Vortex war Mitte Dezember diskontinuierlich  
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Tabelle 3.1: Meteorologische Bedingungen bei der Probensammlung. 
Datum 
(jjjj/mm/tt/nr) 
Probe 
Im Vortex/ 
Außerhalb 
Vortex 
Charakteristika 
des Fluges* 
PV bei Θ 
[PVU] 
Höhe [km] 
Druck [hPa] 
Potenzielle 
Temperatur Θ 
[K] # 
N2O 
[ppbv] 
alter der 
Luftmasse 
[Jahre] 
2000-01-20_07 A 
Im Vortex 
PSC survey§ 29.6 19.7/ 57/ 433 165 
4.3 
2000-01-20_11 B 
Im Vortex 
PSC survey§ 27.7 19.4/ 60/ 431 171 
4.2 
2000-01-23_18 C 
Im Vortex 
vortex, sunrise 30.4 19.8/ 56/ 438 153 
4.5 
2000-01-27_15 D 
Außerhalb 
Vortex 
edge survey 30.3 19.9/ 56/ 448 227 
3.6 
2000-01-31_18 E 
Im Vortex 
vortex survey 18.2 19.7/ 59/ 437 171 
4.2 
2000-02-02_19 F 
Im Vortex 
vortex survey 26.5 18.6/ 68/ 425 167 
4.3 
2000-02-03_15 G 
Im Vortex 
multiple level 32.0 17.4/ 83/ 400 209 
3.7 
2000-02-26_12 H 
Im Vortex 
vortex survey 24.7 19.1/ 62/ 430 143 
4.6 
2000-02-26_14 I 
Im Vortex 
vortex survey 31.3 17.3/ 64/ 431 137 
4.7 
2000-03-05_19 J 
Im Vortex 
vortex survey 26.6 19.2/ 64/ 424 150 
4.5 
2000-03-11_19 K 
Im Vortex 
vortex edge 26.2 18.7/ 66/ 430 136 
4.7 
*nach Newman et al. (2002), #während der Sammlung, § keine Partikel aus PSCs analysiert; 
PV= Potential Vorticity, PVU= Potential Vorticity Unit [10-6 K m2 kg-1 s-1] 
ausgebildet, mit einer großen Ausdehnung in der oberen Stratosphäre und geringen 
Ausdehnung in der unteren Stratosphäre. Dies änderte sich bis Mitte Januar, als sich der polare 
Vortex kontinuierlich ausgebildete. Dieses Stadium hielt bis Mitte März an (Greenblatt et al., 
2002). Jost et al. (2002) beschreiben einzelne Mischungsereignisse, die während dieser Zeit in 
Höhenbereichen mit einer potenziellen Temperatur (PT) von 350-500 K auftraten. Diese 
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Ereignisse sind vermutlich auf eine Vermischung von Luft aus dem inneren des Vortex mit 
Luftmassen außerhalb des Vortex zurückzuführen. 
Die Partikelproben wurden nach der Sammlung in einzelne Plastikboxen verpackt und bis zur 
Analyse im Jahr 2014 in einem Exsikkator gelagert. Eine Kontamination der Proben (z.B. durch 
entweichende Gase aus den Plastikboxen) kann ausgeschlossen werden, da Blindproben 
untersucht wurden, und diese keine Hinweise auf eine solche Kontamination liefern. Weiterhin 
kann eine Veränderung der Partikelmorphologie und Nanostruktur während der Zeitdauer der 
Lagerung ausgeschlossen werden, da die gefundenen Partikel entweder amorph sind oder nur 
geringe Ordnung zeigen. Dieser Rückschluss basiert auf der Tatsache, dass Graphitisierung von 
kohlenstoffreichem Material ein irreversibler Prozess ist (Diessel et al. 1978; Itaya, 1981; 
Pesquera und Velasco, 1988). Trotz allem ist es möglich, dass sich andere Parameter (z.B. 
chemische Zusammensetzung, Mischungszustand) in unterschiedlicher Weise durch die 
Alterung verändern. 
3.2. Elektronenmikroskopie 
Zuerst wurden alle 122 Proben auf das Vorhandensein eines charakteristischen 
Abscheidefleckes geprüft. Daraufhin wurde kontrolliert, ob die Abscheideflecke eine 
hinreichende Belegungsdichte aufweisen (Vermeidung von zu viel oder zu wenig 
Probenmaterial auf dem TEM-Netz). 
Mit Hilfe eines Philips CM 20 (FEI, Eindhoven, Niederlande) TEM wurden die Größe, 
Morphologie, der Mischungszustand, die Nanostruktur sowie die chemische Zusammensetzung 
von mindestens 60 Partikeln pro Probe der ausgewählten 11 Proben untersucht. Das Gerät 
wurde mit 200 kV Beschleunigungsspannung betrieben. Die chemische Zusammensetzung der 
Partikel (alle Elemente mit Ordnungszahl Z ≥ 5) wurde für 20 s mit einem Silizium-drift 
Röntgendetektor (Oxford Instruments, Oxfordshire, Vereinigtes Königreich) ermittelt. 
Elementverteilungsbilder wurden mittel Hilfe eines JEOL JEM 2100 F (JEOL, Tokyo, Japan) 
erhalten. Das Gerät wurde im Raster-Transmissionselektronenmikroskopischen (RTEM) Modus 
bei 200 keV Beschleunigungsspannung betrieben und war mit dem bereits beschriebenen EDX-
Detektor ausgestattet.  
Weitere 30 Partikel pro Probe wurden mittels Rasterelektronenmikroskopie SEM untersucht, 
um Elemente mit sehr geringen Konzentrationen nachzuweisen. Die Messungen wurden mit 
einem Quanta 200 FEG (FEI, Eindhoven, Niederlands) durchgeführt. Zur Messung der 
chemischen Zusammensetzung kam ein energiedispersiver Detektor (EDAX, Tilburg, 
Niederlande) bei 15 keV Beschleunigungsspannung zum Einsatz. Um eine bessere 
Signalausbeute zu erreichen, wurden die einzelnen Spektren für eine Zeitdauer von jeweils 15 
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min aufgenommen. Dies war bei TEM-Messungen aufgrund der wesentlich höheren Energie des 
Elektronenstrahls nicht möglich (15 keV im SEM versus 200 keV im TEM), da durch die 
wesentlich höhere Energie Partikel verdampft und damit für weitere Analysen zerstört worden 
wären.  
Elementkonzentrationen wurden durch die Zählrate des Röntgenstrahls durch eine 
standardlose ZAF-Korrektur erhalten.  
Die Nachweisgrenzen (NWG) wurden unter Annahme einer Poissonverteilung wie folgt 
abgeschätzt: für jedes Element wurde ein Referenzröntgenspektrum ausgewählt, in dem das 
entsprechende Element in geringer Konzentration (aber noch deutlich über der NWG) vorliegt. 
Aus diesem Spektrum wurden die Zahl der Nettoimpulse (Peak minus Untergrund) und die 
Zahl der Untergrundimpulse für das Röntgensignal des jeweiligen Elements bestimmt. Die 
Streuung des Untergrunds ist gleich der Wurzel aus der Zahl der Impulse des Untergrunds 
(Poissonverteilung). Ein Signal wird als nachweisbar angenommen, wenn es größer als das 
Untergrundsignal plus der dreifachen Streuung des Untergrundsignals ist. Damit entspricht das 
Nettosignal der NWG der dreifachen Streuung des Untergrundsignals. Um dieses Nettosignal in 
eine Elementkonzentration umrechnen zu können, wurde weiterhin angenommen, dass 
innerhalb eines kleinen Konzentrationsbereichs das Nettosignal direkt proportional der 
Konzentration eines Elements ist. Mit dieser Annahme und der aus dem Referenzspektrum für 
das jeweilige Element erhaltenen Konzentration (ZAF-Korrektur) kann die NWG in 
Konzentrationseinheiten (Atom%) ausgedrückt werden. In Tabelle 3.2 sind die so erhaltenen 
NWG relativ zur Konzentration von Kohlenstoff des Referenzspektrums dargestellt. Eine 
beispielhafte Rechnung für die Nachweisgrenze von Sauerstoff ist in Anhang A zu finden. 
Wie bereits in Kapitel 3.1 beschrieben, wurden bei jedem Flug Blindproben erhalten. Mithilfe 
dieser Proben können potenzielle Kontaminationen, die vor, während oder nach der Sammlung 
auftreten können, identifiziert werden. Alle Blindproben wurden während des Fluges im MACS 
transportiert, aber nicht der stratosphärischen Luft exponiert. Nur einige wenige Partikel 
wurden auf den Blindproben gefunden. Im Detail handelt es sich bei diesen um einige Ti- und 
Zn-Oxidpartikel sowie Kohlenstoffpartikel, die bereits von Harris et al., 2001 als Kontamination 
auf TEM-Netzen beschrieben wurden. Diese Partikel unterscheiden sich von den in dieser Studie 
im Abscheidefleck beschriebenen sowohl in der Größe, Morphologie, Chemie als auch im 
Auftreten von Elementen bei niedriger Konzentration. 
Um zu verifizieren, dass es sich bei Elementen, die während Langzeitmessungen mit geringer 
Häufigkeit auftreten (Fe, Cr, Ni) nicht um Artefakte des Substrates handelt, wurden an fünf   
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Tabelle 3.2: Nachweisgrenze für Langzeitmessung der einzelnen Partikel. 
Element 
Nachweisgrenze 
[at%]  
 
 
[ - ] 
Siehe Abbildung 3.7 und 3.10 
O 0.29 0.0034 
Si 0.09 0.0010 
S 0.07 0.0008 
Cr 0.07 0.0008 
Fe 0.07 0.0009 
Ni 0.09 0.0011 
 
Punkten, die weit entfernt vom Abscheidefleck der Proben liegen, Messungen unter denselben 
Konditionen wie bei der Messung der Probenpartikel selbst durchgeführt. Keines der erwähnten 
Elemente wurde auf dem Substrat gefunden. 
Streustrahlung innerhalb des SEM kann möglicherweise die Messung von Elementen in geringer 
Konzentration beeinflussen. Um diese Möglichkeit auszuschließen, wurde ein Probensubstrat 
unter drei verschiedenen, variablen Drücken in der Probenkammer gemessen (5x10-3, 200 und 
500 Pa). Wird der Druck innerhalb der Probenkammer erhöht, tritt signifikante Streuung der 
Strahlelektronen auf. Das Ausmaß der Streuung wird von Stokes (2008) beschrieben. Dabei 
werden bei einem Druck von 200 Pa 40-80% der Elektronen des Primärstrahls aus ihrer 
Richtung abgelenkt, bei 500 Pa betrifft dies 80-98% der Elektronen. Bei Messung der Probe bei 
erhöhten Drücken in der Probenkammer wurden allerdings keine erhöhten Konzentrationen 
der Elemente Fe, Cr und Ni detektiert, die Zählraten dieser Elemente sanken sogar. Dies ist ein 
klares Indiz dafür, dass das Auftreten der Elemente mit niedrigen Häufigkeiten real ist und nicht 
durch Streustrahlung erhöht wurde. 
Zur Ermittlung der chemischen Zusammensetzung der refraktären Partikel, wurde EDX sowohl 
in TEM als auch in SEM-Messungen angewandt. In dieser Studie wurden zunächst TEM-
Messungen durchgeführt, da mit dieser Methode eine bessere Auflösung der Partikel in 
Submikrometer-Größenordnungen erreicht werden kann. Weiterhin ermöglicht diese Methode 
Hochauflösungsinformationen über die Nanostruktur zu erhalten. Wie bereits auf weiter oben 
Nachweisgrenze Element (at%) 
Konzentration Kohlenstoff (at%) 
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beschrieben, wurden einige Partikel zusätzlich mit EDX im SEM analysiert. Die Messungen 
ergaben kleine, aber systematische Unterschiede zwischen beiden Methoden für die 
Elementverhältnisse von O, Si, S, Mg, Fe und Al relativ zu C (Abbildung 3.1). Die 
Elementverhältnisse für alle Elemente, die mittels TEM-EDX gemessen wurden, zeigen 
geringfügig höhere Werte relativ zu C auf, als SEM-EDX. Dieser Unterschied könnte auf die 
unterschiedlichen Beschleunigungsspannungen und die verschiedenen Detektoren (Dicke des 
Detektorfensters) der beiden Instrumente zurückzuführen sein. Weiterhin ist es möglich, dass 
ein C-Film auf dem Detektorfenster des SEM zu einer systematischen Überschätzung des C-
Anteils im Vergleich zur TEM-Messung geführt hat.  
Da die Unterschiede der Messungen beider Methoden klein sind, können die Ergebnisse als 
unabhängig von der Methode angesehen werden. Im folgenden Abschnitt werden daher SEM-
EDX Daten aufgrund der wesentlich längeren Messzeit (15 min) im Vergleich zu TEM-EDX 
Daten (20 s) genutzt, da die Ergebnisse eine größere Genauigkeit und wesentlich kleinere 
Nachweisgrenzen vorweisen. Insbesondere letztere sind wichtig, um die Quellen der Partikel 
charakterisieren zu können (anthropogen, terrestrisch oder extraterrestrisch). Weiterhin 
konnten bei den Proben G und K aufgrund der Lage des Abscheideflecks auf dem TEM-Netz 
keine Messungen der chemischen Zusammensetzung mittels TEM durchgeführt werden (zu 
große Nähe zum Cu-Grid, was zu einer zu hohen Cu-Zählrate geführt hätte).  
Typischerweise wurde in das Screening, die Auswahl und die Analyse einer einzelnen Probe 
circa eine Arbeitswoche Zeit investiert. Aus diesem Grund war es nicht möglich, mehr als die in 
Tabelle 3.1 beschriebenen Proben zu analysieren. 
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Abbildung 3.1: Boxplots der Elementverhältnisse (Intensitätsverhältnisse), ermittelt mit EDX im 
SEM und TEM. Die jeweilige Zahl in der linken bzw. rechen oberen Ecke beschreibt die Anzahl 
der Partikel, die für die SEM/TEM-Messungen in den Plot eingegangen sind. Das obere und 
untere Quartil werden als Box, der Median als dicker Strich innerhalb der Box und die minimalen 
und maximalen Werte als Whiskers dargestellt. 
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3.3. Nano Sekundärionen Massenspektrometrie (Nano SIMS) 
Um Informationen über die Isotopie kohlenstoffreicher Partikel zu erhalten, wurden diese mit 
einer Cameca NanoSIMS 50 Ionensonde am Max-Planck-Institut für Chemie in Mainz 
untersucht. Das Instrument ermöglicht etwaige Einschlüsse von Nanopartikeln in größeren 
Körnern nachzuweisen. Für die Messungen wurde die TEM-Probe mit Leitsilber am 
Probenhalter befestigt und nach zweistündiger Trocknung in die Probenkammer eingeschleust. 
Die genaue Lage des zu untersuchenden Partikels wurde vorher mittels SEM genau 
dokumentiert. Dies war notwendig, da die kohlenstoffreichen Partikel auf der Formvarfolie des 
TEM-Netzes keinen ausreichenden Ionenkontrast bieten, um sie anhand ihrer Morphologie und 
Größe zweifelsfrei identifizieren zu können. Nach Auffinden der Position des dokumentierten 
Partikels auf dem TEM-Netz wurde zuerst eine dünne Schicht Kohlenstoff, die sich auf den 
Partikeln abgelagert hatte, durch den Ionenstrahl weggesputtert. Leider riss bei insgesamt drei 
Messversuchen schon bei diesem Vorgehen jedes Mal das TEM-Netz. Daher war es weder 
möglich Informationen über die Isotopie, noch genauere Informationen über das Vorliegen von 
Fe, Ni und Cr in C-reichen Partikel zu erhalten um eine genauere Quellencharakterisierung zu 
ermöglichen. 
3.4. Statistische Analyse 
Boxplots und zensierte Boxplots wurden mit dem R Software Paket (Version 3.3.0; R Core 
Team, 2016) und der zusätzlichen Software NADA (Version 1.5; Lee, 2013) angefertigt. Die 
Beschreibung der Boxplots beruht auf Hartung (1991). Zensierte Boxplots beinhalten Daten mit 
Werten unterhalb der Nachweisgrenze und zeigen das obere und untere Quartil als Box und die 
minimalen und maximalen Werte als Whiskers. 
Nachweisgrenzen wurden mithilfe der Zählratenstatistik ermittelt (Hintergrundzählrate plus 
dreimal Standardabweichung der Hintergrundzählrate). 
Unterschiede im Elementverhältnis der Proben innerhalb und außerhalb des polaren Vortex 
wurden mit dem generalisierten Wilcoxon-Test (Helsel, 2012) unter Anwendung eines 
Signifikanzniveaus von 5 % getestet. 
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3.5. Ergebnisse 
Partikelvorkommen und chemische Zusammensetzung 
Zwei verschiedene Partikeltypen wurden in den Proben der SOLVE-Studie gefunden. Partikel, 
die sich unter dem Elektronenstrahl volatil verhalten, sind als Tropfen impaktiert und 
dominieren die Proben bezüglich des Partikelvolumens (Abbildung 3.2). Die Partikel bestehen 
aus den Elementen S und O. Oftmals kann ein N-Peak in den individuellen Spektren beobachtet 
werden. Es ist davon auszugehen, dass die Partikel aus Ammoniumsulfat oder 
Ammoniumhydrogensulfat bestehen. Eine exakte Bestimmung um welche dieser beiden 
Verbindungen es sich handelt ist nicht möglich, da Gehalte von Elementen mit Z < 5 und damit 
auch Wasserstoff (H) mit den angewandten Methoden nicht ermittelt werden können. Das 
Auftreten von Sulfatpartikeln in der Stratosphäre wurde bereits von einigen Autoren 
beschrieben (e.g. Sheridan et al., 1989, 1994; Arnold et al., 1998; Murphy et al., 2007a; 
Kremser et al., 2016). Auf diese Partikel soll daher im Folgenden nicht näher eingegangen 
werden. Neben volatilen Partikeln, wurden auch strahlstabile, kohlenstoffreiche Partikel 
beobachtet (Abbildung 3.3). Diese treten entweder extern gemischt oder als interne 
Mischungen mit Sulfatpartikeln auf (Abbildung 3.2 a und b). 
 
Abbildung 3.2: TEM Hellfeldaufnahme. Ausschnitt aus einem Abscheidefleck. Partikel a) vor und 
b) nach Verdampfen des volatilen Materials. Blaue umrandete Partikel sind volatil unter dem 
Elektronenstrahl. Sie bestehen aus Sulfat/Hydrogensulfat. Refraktäre Kohlenstoffpartikel sind 
durch einen roten Kreis gekennzeichnet. Der grüne Kreis zeigt ein refraktäres 
Kohlenstoffpartikel, das intern mit den volatilen Sulfaten/Hydrogensulfaten gemischt ist. 
Die refraktären Kohlenstoffpartikel bestehen hauptsächlich aus Kohlenstoff und enthalten 
immer Sauerstoff und Silizium. (Abbildung 3.3; Abbildung 3.5). In den meisten Partikeln wurde 
auch noch Schwefel detektiert. Geringe Gehalte an Cr, Fe und Ni treten häufig auf (Tabelle 3.3; 
Abbildung 3.3). Diese drei Elemente sind nur in der kohlenstroffreichen Matrix der Partikel zu 
finden. Es handelt sich dabei nicht um Abrasionsprodukte von Eispartikeln beim Impakt in die 
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Sammelleitung, wie bei Murphy et al. (2004) und Martinsson et al. (2014) beschrieben. Dies 
kann zusätzlich ausgeschlossen werden, da keine der Proben während des Auftretens von 
Eispartikeln gesammelt wurde, die potenziell Material aus dem Einlass des Impaktors entfernen 
können. 
Da die Folie der TEM-Grids aus den Elementen C, O und Si besteht, können diese - zumindest 
teilweise - ein Artefakt des Substrates sein. In allen Partikelspektren tritt Cu auf, das vom TEM-
Grid stammt. Daher wird Cu von der weiteren Analyse und Diskussion ausgenommen. Fe tritt 
als Nebenelement in den meisten (~95 %), Cr in 87 % und Ni in 49% der refraktären Partikel 
auf. Mg wurde nur in wenigen Partikeln beobachtet. S tritt in allen Spektren auf und stammt 
entweder von einer dünnen Beschichtung auf den Kohlenstoffpartikeln selbst oder von den 
volatilen Partikeln, die die refraktären Kohlenstoffpartikel umgeben. Probe K wird in Abbildung 
3.4 nicht gezeigt, da für diese ein unterschiedliches Substrat mit wesentlich höherem O und Si-
Gehalt genutzt wurde. 
Drei Tatsachen zeigen, dass es sich bei den refraktären Kohlenstoffpartikeln nicht um Artefakte 
des Substrates handelt: 
1) im Vergleich zum puren Substrat treten bei der Messung der refraktären 
Kohlenstoffpartikel wesentlich höhere Zählraten auf, 
2) Netzebenen des kohlenstoffreichen Materials werden bei Hochauflösungsbetrachtungen 
der Partikel sichtbar. Das TEM-Substrat zeigt im Gegenteil immer eine vollkommen 
amorphe Nanostruktur. 
3) die refraktären Kohlenstoffpartikel treten nur im Abscheidefleck der Proben auf, d.h. 
nicht außerhalb oder auf den Blindproben. 
Die Morphologie der refraktären Kohlenstoffpartikel unterscheidet sich von der einiger weniger, 
auf den Blindproben gefundenen, kohlenstoffreicher Partikel. Weiterhin sind die 
kohlenstoffreichen Partikel auf den Blindproben wesentlich größer (bis zu einige µm). 
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Abbildung 3.3: TEM Hellfeldaufnahme a) eines typischen, refraktären Kohlenstoffpartikels von Probe H (19.1 km). Das Bild ist repräsentativ für alle 
refraktären Kohlenstoffpartikel. Die Morphologie hängt nicht von der chemischen Zusammensetzung, Größe oder Nanostruktur ab. b)-e) EDX-
Spektren von unterschiedlichen Partikeln, die Spuren verschiedener Elemente enthalten: b) refraktäres Partikel mit Fe, Cr und Ni, c) Fe und Cr, d) Fe 
und e) ohne Spuren weiterer Elemente. Die Partikel bestehen hauptsächlich aus C und O. Geringe Gehalte an Si treten immer auf und könnten 
teilweise ein Artefekt des Substrates sein. S stammt von umgebenden schwefelhaltigen Partikeln, Cu vom TEM-Grid. 
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Abbildung 3.4: Median sub- Elementvorkommen (ohne die Elemente C und O) von Ni, Fe, Cr, S 
und Si (at %) der refraktären Kohlenstoffpartikel, ermittelt mit SEM-EDX. Probe K wurde von 
der Abbildung entfernt, da ein unterschiedliches Substrat mit höherem Si-Gehalt verwendet 
wurde. 
Mittels RTEM ist es möglich hochaufgelöste Elementverteilungsbilder zu erhalten. Dadurch 
kann die Verteilung von Elementen, die in geringen Konzentrationen auftreten sichtbar 
gemacht werden (Abbildung 3.5). Die Auflösung der Bilder beträgt 256x256 Pixel. Kohlenstoff 
ist das Hauptelement und tritt im gesamten Partikel auf. Die Elemente O, Si, Cr und Fe kommen 
nur in manchen Bereichen vor. Al tritt nur in wenigen Partikeln auf (und wird aus diesem Grund 
in Abbildung 3.4 nicht gezeigt). Aufgrund der geringen Zählrate ist die Verteilung von Mg und 
Ni schwierig zu identifizieren. S tritt im gesamten Partikel auf, was entweder auf eine 
Oberflächenbenetzung oder Streustrahlung durch umgebende Partikel zurückgeführt werden 
kann. Neben den Elementverteilungsbildern wurde die heterogene Verteilung der 
verschiedenen Elemente auch mittels Multi-Point-Messungen am selben Gerät verifiziert 
(Tabelle 3.6). Diese Messungen stützen das Ergebnis der Elementverteilungsbilder, dass die 
Elemente O, Si, Cr und Fe in bestimmten Bereichen gehäuft auftreten.
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Abbildung 3.5: RTEM (oben links) und Elementverteilungsbilder eines einzelnen refraktären 
Kohlenstoffpartikels (Probe C, 19.8 km). 
 
Basierend auf ihrer individuellen Elementzusammensetzung wurden die refraktären 
Kohlenstoffpartikel in vier verschiedene Gruppen eingeteilt (Tabelle 3.3). In wenigen Partikeln 
tritt nur C, O und Si auf. Die meisten Partikel enthalten zusätzlich Cr und Fe (Anzahl n= 125) 
und oftmals zusätzlich Ni (n= 131). Nur wenige Partikel enthalten zusätzlich zu C, O und Si 
einzig das Element Fe (n= 22). Das Element S wird zur weiteren Partikelklassifikation nicht 
genutzt, da es in allen Spektren gefunden wurde. Dies geht auf die Tatsache zurück, dass die 
refraktären Kohlenstoffpartikel entweder in die volatilen Sulfate eingebettet sind oder eine 
dünne Oberflächenbenetzung besitzen. 
Tabelle 3.3: Absolute Anzahlhäufigkeiten der refraktären Kohlenstoffpartikelgruppen. 
Partikel- 
gruppe 
Probe 
 
A B C D E F G H I J K 
C, O, Si 4 8 3 2 4 8 11 3 4 3 2 
 + Cr, Fe, Ni 15 6 15 10 14 9 3 12 14 21 12 
 + Cr, Fe 10 13 12 13 12 9 11 13 12 4 16 
 + Fe 1 3 0 5 0 4 5 2 0 2 0 
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Abbildung 3.6: Multi-Point-Messung an einem Partikel (a-c; e) und dem Substrat (d). Die Elementverteilung innerhalb des Partikels ist inhomogen. 
Cu stammt vom TEM-Grid.
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Verhältnisse der Elemente O, Si, S, Cr, Fe und Ni relativ zu C werden in Abbildung 3.7 mittels 
zensierter Boxplots dargestellt. Die Nachweisgrenzen für die Elementverhältnisse sind durch 
eine horizontale Linie gekennzeichnet und können Tabelle 3.2 entnommen werden. Die Median 
O/C-Verhältnisse variieren zwischen 0.052 und 0.129. Die Schwankung des Si/C-Verhältnisses 
zwischen den Proben beträgt 0.003 – 0.012. Dieses Verhältnis könnte vom Substrat beeinflusst 
sein. Für alle anderen Elemente sind die jeweiligen Median-Elementverhältnisse sehr niedrig 
(<0.005). Probe K wurde von der Abbildung entfernt, da für diese Probe ein unterschiedliches 
Substrat genutzt wurde (mit niedrigerem C und höherem Si-Anteil). 
 
Vorkommen von refraktären Partikeln 
Unter Berücksichtigung der Größe der refraktären Kohlenstoffpartikel und der Leistung des 
Impaktors, hatten alle ähnlichen Partikel in der gesammelten Luft dieselbe Wahrscheinlichkeit 
in den Impaktor zu gelangen und gesammelt zu werden. Da die Menge der den Impaktor 
durchströmenden Luft bekannt ist, kann die atmosphärische Häufigkeit dieser Partikel durch 
die Anzahl von auf den Proben impaktierten Partikeln abgeschätzt werden. Diese wurde durch 
Auszählen der Anzahl refraktärer Kohlenstoffpartikeln im Abscheidefleck pro Fläche auf den 
TEM-Übersichtsbildern extrapoliert. Das Anzahl-Mischungsverhältnis der refraktären 
Kohlenstoffpartikel variiert zwischen 0.65 (mg Luft)-1 und 2.3 (mg Luft)-1. Die refraktären 
Kohlenstoffpartikel bilden somit einen geringen Prozentsatz der Gesamtanzahl von Partikeln in 
der stratosphärischen Umgebungsluft ab. 
Partikelgröße 
Mittels TEM wurden Aufnahmen von mindestens 60 Partikeln pro Probe gemacht. Daraufhin 
wurde die projizierte Fläche jedes Partikels mittels der ImageJ Software (Rasband, National 
Institutes of Health, Bethesda, Maryland, USA, 1997-2016) ermittelt. Nach dieser Messung 
kann der äquivalente projizierte Flächendurchmesser (Dpa in nm) berechnet werden (Gleichung 
3-1). 
Gleichung 3-1: 
𝐷𝑝𝑎 = 2√
𝐴
𝜋
 
 
mit A (nm2) der projizierten Fläche des Partikels. 
Der Dpa variiert zwischen 20 – 830 nm (Abbildung 3.8). Circa 98 % der Partikel haben einen 
Durchmesser kleiner 500 nm. Die Partikel von Probe C haben den kleinsten (100 nm), die von 
Probe J den größten (231 nm) Median-Partikeldurchmesser. 
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Abbildung 3.7: Zensierte Boxplots der Elementverhältnisse relativ zu C (at %) ermittelt mit SEM-
EDX (30 Partikel pro Probe). Probe K wurde von der Abbildung entfernt, da ein 
unterschiedliches Substrat genutzt wurde. Die horizontalen Linien kennzeichnen die 
Nachweisgrenze aus Tabelle 3.2. Werte unterhalb dieser werden nicht gezeigt. 
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Abbildung 3.8: Boxplot der Partikelgröße (äquivalent projizierter Flächendurchmesser) für alle 
Partikelproben der SOLVE-Kampagne. 
 
Nanostruktur der Partikel 
Die Nanostruktur der Partikel konnte mittels hochauflösendem TEM untersucht werden. Die 
Partikel sind entweder vollständig amorph (Abbildung 3.9 a, b) oder zeigen Bereiche partieller 
Ordnung (Abbildung 3.9 c, d). Im zweiten Fall konnten die Netzebenenabstände von 23 
Partikeln aus 5 Proben ermittelt werden (Tabelle 3.1). Aufgrund der Tatsache, dass diese 
Messungen sehr zeitaufwändig sind, war es nicht möglich die Nanostruktur von mehr als den 
gezeigten Partikeln zu untersuchen. Weitere Hochauflösungsbilder der Nanostruktur 
refraktärer Kohlenstoffpartikel sind in Anhang B zu finden. 
Der mittlere Netzebenenabstand der unterschiedlichen Partikel variiert zwischen 0.25 ± 0.002 
und 0.47 ± 0.006 nm. Eine systematische Abhängigkeit der Netzebenenabstände von der 
jeweiligen Probe wurde nicht festgestellt. 
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Abbildung 3.9: TEM Hochauflösungsaufnahmen von verschiedenen refraktären 
Kohlenstoffpartikeln. Partikel a) (Probe G; 17.4 km) und b) (Probe B; 19.4 km) sind vollständig 
amorph, Partikel c) und d) (beide Probe G; 17.4 km) zeigen partielle Ordnung in einigen 
Bereichen des Partikels. 
  
a b 
c d 
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Tabelle 3.4: Netzebenenabstand von Partikeln der SOLVE-Proben, die eine partielle Ordnung 
zeigen. 
   Netzebenenabstand (nm) 
Probe Partikel-
nummer 
Sammelhöhe 
(km) 
Mittelwert Minimum - 
Maximum 
Bereiche innerhalb des 
Partikels, die untersucht 
wurden 
A 1 19.7 0.38 0.35 0.39 3 
B 1 19.4 0.35 0.23 – 0.45 10 
C 1 19.8 0.35 0.33 – 0.37 5 
C 2 19.8 0.39 0.35 – 0.45 4 
C 3 19.8 0.41 0.37 – 0.48 5 
C 4 19.8 0.37 0.32 – 0.42 4 
C 5 19.8 0.38 0.34 – 0.40 6 
C 6 19.8 0.39 0.33 – 0.47 5 
C 7 19.8 0.38 0.35 – 0.40 5 
G 1 17.4 0.42 0.34 - 0.51 14 
G 2 17.4 0.47 0.37 – 0.60 18 
G 3 17.4 0.42 0.38 – 0.49 15 
G 4 17.4 0.43 0.40 – 0.53 35 
G 5 17.4 0.43 0.36 – 0.51 20 
G 6 17.4 0.29 0.19 – 0.32 25 
G 7 17.4 0.43 0.38 – 0.51 20 
I 1 17.3 0.34 0.31 – 0.39 4 
I 2 17.3 0.27 0.24 – 0.29 4 
I 3 17.3 0.27 0.25 – 0.28 3 
I 4 17.3 0.25 0.26 – 0.26 3 
I 5 17.3 0.46 0.44 – 0.48 3 
I 6 17.3 0.3 0.28 – 0.33 4 
I 7 17.3 0.33 0.32 – 0.34 3 
 
Vergleich innerhalb und außerhalb des polaren Vortex 
Alle Proben, außer Probe D, wurden innerhalb des polaren Vortex gesammelt (Tabelle 3.1). Es 
wurde kein statistisch signifikanter Unterschied der Elementverhältnisse und Größe mit dem 5-
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%igen Signifikanzniveau der refraktären Kohlenstoffpartikel innerhalb und außerhalb des 
polaren Vortex festgestellt (Abbildung 3.10). 
 
Abbildung 3.10: Zensierte Boxplots der Elementverhältnisse (at%) relativ zu C für Partikel, die 
außerhalb und innerhalb des polaren Vortex gesammelt wurden. Die Zahlen in der linken bzw. 
rechten oberen Ecke einer jeden Box zeigen die Anzahl, wie viele Partikel in den jeweiligen 
Boxplot eingegangen sind. Probe K wurde von der Abbildung entfernt, da für diese ein 
unterschiedliches Substrat benutzt wurde. Die horizontalen Linien kennzeichnen die 
Nachweisgrenze aus Tabelle 3.2. Werte unterhalb dieser werden nicht gezeigt.  
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3.6. Diskussion und Interpretation 
3.6.1. Refraktäre Kohlenstoffpartikel in der polaren Stratosphäre 
Das auffälligste Ergebnis der SOLVE-Studie ist, dass alle refraktären Partikel kohlenstoffreich 
sind und typischerweise geringe Gehalte der Elemente Fe, Cr und Ni enthalten. Die meisten der 
refraktären Kohlenstoffpartikeln sind extern gemischt. Dieses Ergebnis ist überraschend, da die 
Partikel in Luftpakten mit geringem N2O-Gehalt, und somit langer Aufenthaltsdauer in der 
Stratosphäre gesammelt wurden (Tabelle 3.1). Aus diesem Grund sollte davon ausgegangen 
werden, dass alle refraktären Kohlenstoffpartikel in der polaren Stratosphäre intern mit 
Schwefel- oder Salpetersäure gemischt sind. Die geringe Häufigkeit interner Mischungen von 
refraktären Kohlenstoffpartikeln mit Sulfaten steht im Gegensatz zu den Erwartungen durch 
Modellierungen von Mills et al. (2005) sowie der Ergebnisse von Sheridan et al. (1994) und 
Murphy et al. (2013), die nahelegen, dass die meisten oder alle refraktäre stratosphärische 
Partikel intern mit Schwefelsäure gemischt sind. Diese Ergebnisse dieser Studie können zum 
Teil durch das Verdampfen von Sulfaten durch Bestrahlung mit Elektronen erklärt werden. Der 
Mischungszustand der refraktären Kohlenstoffpartikel kann weiterhin durch das Abplatzen von 
volatilem Material von vormals intern gemischten Partikeln erklärt werden. Trotz allem bleibt 
der Grund dafür, dass die meisten refraktären Kohlenstoffpartikel extern gemischt vorliegen, 
ungeklärt. 
Einige Studien haben das Auftreten von refraktären Kohlenstoffpartikeln in der Stratosphäre 
bereits beschrieben. Generell ist ein direkter Vergleich der Ergebnisse von Studien 
unterschiedlicher Methodik in Bezug auf kohlenstoffreiche Partikel allerdings schwierig, wenn 
keine eindeutige Nomenklatur angewandt wird. In dieser Studie werden daher die in Tabelle 
3.5 aufgelisteten Termini angewendet. 
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Tabelle 3.5: Nomenklatur für kohlenstoffreiche Partikel. 
Begriff Definition Quelle 
Kohlenstoffreich Alle Partikel, die hauptsächlich 
aus dem Element C bestehen 
- / diese Arbeit 
Ruß Agglomerate aus Primärpartikeln 
(d = 20 – 50 nm); Mikrostruktur 
zwiebelschalenartig, besteht 
hauptsächlich aus C 
Buseck et al., 2012 
Schwarzer Kohlenstoff 
(Black Carbon; BC) 
Partikel, die Licht im 
Spektralbereich von sichtbarem 
Licht absorbieren; Absorption 
mindestens 5m2g-1 bei 550 nm 
Wellenlänge (Bond et al., 2013) 
Petzold et al., 2013 
 
Ergebnisse elektronenmikroskopischer Untersuchungen 
In Übereinstimmung mit der Nomenklatur aus Tabelle 3.5 wurde das Auftreten von Ruß in 
stratosphärischen Partikeln bereits von einigen Autoren beschrieben (Pueschel et al., 1992, 
1997; Sheridan et al., 1994, Blake und Kato, 1995; Strawa et al., 1999; Ebert et al., 2016). 
Weiterhin beschreiben Chuan und Woods (1984) kohlenstoffreiche Partikel, bei denen es sich 
um Ruß handeln könnte. Leider können die Partikel aus dieser Arbeit nicht eindeutig als Ruß 
identifiziert werden, da keine Hochauflösungsaufnahmen gezeigt werden. Der Durchmesser der 
meisten Partikel ist kleiner als 0.1 µm. Als Quelle werden von den Autoren nicht-abgedampfte 
Reste von kohlenstoffhaltigen Meteoriten diskutiert. Sheridan et al. (1989) fanden sowohl 
amorphe Kohlenstoffpartikel mit bis zu 2 µm Durchmesser sowie volatile organische Partikel. 
Im Vergleich zu Bildern, die von den Autoren gezeigt werden und der Größe der Partikel, ist es 
sehr unwahrscheinlich, dass diese Partikel von derselben (von Sheridan et al., 1989 nicht näher 
spezifizierten) Quelle stammen, wie die Partikel der vorliegenden Studie. In einer Höhe von 34 
– 36 km wurden von Testa et al. (1990) Mikropartikel gefunden, darunter sieben geringfügig 
graphitisierte Kohlenstoffpartikel, die von den Autoren als Artefakte vom Kohlenstofffilm der 
TEM-Netze interpretiert werden. Da in der genannten Publikation keine Bilder von diesen 
Partikeln gezeigt werden, können sie mit den Partikeln der vorliegenden Studie nicht verglichen 
werden. Da die Partikel dieser Studie aber nur im Abscheidefleck und nicht auf dem 
umgebenden Substrat und den Blindproben gefunden wurden, können Artefakte für die in 
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dieser Arbeit sorgfältig zur Analyse ausgesuchten Partikel ausgeschlossen werden. Auch Chen 
et al. (1998) beschreiben kohlenstoffhaltige Partikel, die in der oberen Stratosphäre im Laufe 
des Frühlings gefunden wurden. Manche dieser Partikel enthalten ~1 µm große metallische 
Einschlüsse, die hauptsächlich aus Ti bestehen. Weiterhin fanden Chen et al. (1998) 
kohlenstoffreiche Partikel, die als Ruß beschrieben werden, ohne diesen Term genau zu 
definieren. Daher bleibt unklar, ob diese Ruß-Definition mit der aus Tabelle 3.5 übereinstimmt. 
Da die Partikel zumindest teilweise in der Abgasfahne von Flugzeugen gesammelt wurden, ist 
davon auszugehen, dass die Partikel aus dieser Quelle stammen. In der unteren Stratosphäre in 
einer Höhe von 10 km zwischen 50°N und 30°S wurden von Nguyen et al. (2008) gemischte 
Kohlenstoff-Schwefel-Partikel gesammelt, die vermutlich von der Kondensation organischen 
Materials stammen. Manche der Partikel enthalten nur wenig Schwefel, was darauf 
zurückgeführt werden kann, dass der schwefelhaltige, volatile Partikelanteil unter dem 
Elektronenstrahl zügig verdampft. Unterschiede zu den Partikeln der vorliegenden Studie 
könnten durch Unterschiede der Sammelhöhe und Region bedingt sein. Daher kann es 
letztendlich nicht vollkommen ausgeschlossen werden, dass es sich bei den von Nguyen et al. 
(2008) beschriebenen Partikel um dieselben wie die in dieser Studie handelt. Leider werden 
von Nguyen et al. (2008) keine weiteren Bilder der Partikel mit höherer Auflösung gezeigt, was 
einen genauen Vergleich der Partikel beider Studien nicht ermöglicht. Weiterhin ist nicht 
bekannt, ob sekundäre organische Partikel durch atmosphärische Prozesse refraktär werden 
können. 
Neben einer elektronenmikroskopischen Untersuchung, kann eine Bestimmung der chemischen 
Zusammensetzung von stratosphärischen Partikeln in situ massenspektrometrisch erfolgen. In 
der unteren Stratosphäre wurden Kohlenstoffpartikel häufig intern oder extern gemischt mit 
Sulfaten in geringen Konzentrationen von Murphy et al. (1998; 2013) gefunden. Intern 
gemischte BC Partikel machten nur einen geringen Anteil der Masse des stratosphärischen 
Aerosols aus. Die Autoren vermuten eine troposphärische Quelle dieser Partikel. Allerdings 
sollte erwähnt werden, dass die Laserablationsmassenspektrometrie für Messungen von 
Partikeln einer Größe ≤ 220 nm nur eine sehr geringe Detektionseffizienz vorweist (Murphy et 
al., 2007a). Für Partikel ≤ 120 nm ist die chemische Charakterisierung von Partikeln mit der 
genannten Methode generell nicht möglich. Dieselbe Gruppe (Murphy et al., 2007a) 
beobachtete einen geringeren Kohlenstoffgehalt in der unteren Stratosphäre. Kohlenstoffreiche 
Partikel wurden bis zu 8 km oberhalb der Tropopause beobachtet. Partikel, die durch Raketen 
und Spaceshuttles in die Stratosphäre emittiert wurden, werden von Cziczo et al. (2002) 
beschrieben. Charakteristische Aluminiumoxidpartikel, die oft geringe Anteile Fe enthalten, 
stammen vermutlich vom Abgas einer Athena-Feststoffrakete oder einer Spaceshuttle-
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Hilfsrakete. Weiterhin emittiert die Athena-Rakete 17%, das Spaceshuttles 1% 
kohlenstoffreiches Material (bezogen auf die relative Anzahl der gemessenen Spektren von 
Partikeln). Da MS-Daten nur Informationen über die Chemie für eine repräsentative Gruppe 
von Partikeln, aber keinerlei Informationen über die Nanostruktur oder Morphologie enthalten, 
ist es schwierig diese Daten mit SEM/EDX zu vergleichen. Aus diesem Grund können die oben 
beschriebenen Partikel potenziell mit denen dieser Studie übereinstimmen. Endgültig kann dies 
aber aufgrund der fehlenden Informationen bei MS-Daten nicht beurteilt werden. 
Optische Messungen wurden genutzt, um die lichtabsorbierenden Eigenschaften 
stratosphärischer Partikel festzustellen. Ein Einzelpartikel-Rußphotometer (Single Particle Soot 
Photometer; SP2) wurde von Baumgardner et al. (2004) an Bord eines Stratosphärenflugzeugs 
installiert um Prozesse, die zum Ozonabbau innerhalb des Polaren Vortex führen, zu 
identifizieren. Die Autoren fanden eine höhere Massenkonzentration an BC in der Stratosphäre, 
als in früheren Jahren, vermuten aber, dass dieser vergleichsweise höhere Gehalt auf die 
Weiterentwicklung und größere Genauigkeit der Instrumente zurückzuführen ist (höhere 
Auflösung der Geräte). In Summe absorbierten 20-60% der Partikel bei einer Wellenlänge von 
1.06 µm. Weiterhin werden 60% der lichtabsorbierenden Partikel als BC interpretiert, da sie bei 
Temperaturen oberhalb von 3500 K verdampfen. In der Größenordnung unterhalb 0.3 µm 
fanden die Autoren 10-mal mehr lichtabsorbierende Partikel, als nicht-lichtabsorbierende 
Partikel. Baumgardner et al. (2004) vermuten, dass die Partikel aus niedrigen Breiten in die 
Stratosphäre transportiert wurden und vermutlich von troposphärischen Quellen und nicht von 
Flugzeugemissionen stammen. Dieselben Instrumente wurden von Schwarz et al. (2006) in 
mittleren Breiten angewandt. Dort wurden in der Stratosphäre weniger als 1% der Partikel als 
BC klassifiziert. Die Autoren nennen keine Quelle für das Auftreten dieser Partikel. Simultane 
Messungen eines Absorptionsspektrometers an Bord eines Satelliten sowie 
Strahlungsmessungen und Partikelzählungen auf einem Ballon, wurden von Renard et al. 
(2008) durchgeführt, um die Charakteristika von stratosphärischem Aerosol zu studieren. Die 
Autoren fanden eine lokale Erhöhung des Gehaltes von kohlenstoffreichen Partikeln in 25 km 
Höhe, welche sie auf den Eintrag durch den pyrokonvektischen Effekt (durch Feuer ausgelöste 
oder vom Feuer beschleunigte Konvektion; Fromm et al., 2000; Jost et al., 2004) zurückführen.  
Zusammengefasst ist auch ein direkter Vergleich kohlenstoffreichen Materials, das mit Hilfe von 
optische Messungen detektiert wurde, mit den Daten dieser Studie schwierig, da sie keine 
Informationen über die Morphologie, Chemie und Nanostruktur der Partikel enthalten. 
In der vorliegenden Studie wurden einzig kohlenstroffreiche Partikel mit einem Dpa kleiner 500 
nm und Sulfatpartikel detektiert. Dieses Resultat spiegelt die Ergebnisse einiger weiterer 
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Studien wieder (Pueschel et al., 1992; Blake and Kato, 1995, Strawa et al., 1999, Nguyen et al., 
2008). Allerdings zeigen andere Publikationen eine Vielzahl weiterer Partikelgruppen, die 
zusätzlich zu den kohlenstoffreichen Partikeln auftreten. Tabelle 3.6 listet diese weiteren 
Partikelgruppen und die zugehörigen Publikationen auf. 
Tabelle 3.6: Partikelgruppen, die extern gemischt mit kohlenstoffreichen Partikeln in der 
Stratosphäre auftreten. 
Partikelgruppe Referenz 
Krusten-Typ Sheridan et al, 1989, 1994; Chen et al., 1998 
Ca-haltig Sheridan et al., 1989, Della Corte et al., 2013; Ebert et al., 2016 
Metallisch Chuan und Woods, 1984, Sheridan et al., 1994; Chen et al., 1998, 
Baumgardner et al., 2004; Ebert et al., 2016 
Meteoritisch Murphy et al., 1998, 2007a, 2013; Renard et al., 2008 
Silikate Testa et al., 1990; Ebert et al., 2016 
 
Zusammenfassend kann festgestellt werden, dass das alleinige Auftreten refraktärer 
Kohlenstoff- und Sulfatpartikel in stratosphärischen Proben bisher zwar einige Male beobachtet 
wurde, dieses Ergebnis aber eher ungewöhnlich ist. 
Die grobe Abschätzung des Mischungsverhältnisses der gesammelten refraktären 
Kohlenstoffpartikel (Median 1.1 (mg Luft)-1) liegt eine Größenordnung unterhalb der Werte 
von z.B. Weigel et al. (2014) für nicht-volatile Partikel während Messungen im 
stratosphärischen polaren Vortex der Jahre 2003, 2010 und 2011. Die Methode von Weigel et 
al. (2014) beinhaltet die Exposition der Partikel bei einer Temperatur >250°C und Bestimmung 
der Anzahl der Partikel, die nicht zu einer Größe unterhalb der Bestimmungsgrenze des CPCs 
verdampfen. Die Autoren kommen zu dem Schluss, dass 80% der Partikel unter dem 
angewendeten Kriterium nicht-volatil sind. Im Vergleich zu der Definition in der vorliegenden 
Studie sind nur wenige Prozent der SOLVE-Partikel im Elektronenmikroskop nicht-volatil. Der 
Unterschied zwischen den Erkenntnissen beider Studien könnte durch die unterschiedliche 
Definition eines nicht-volatilen Partikels bedingt sein. 
3.6.2. Potenzielle Quellen refraktärer Kohlenstoffpartikel 
In diesem Kapitel sollen die potenziellen Quellen refraktärer Kohlenstoffpartikel, die während 
der SOLVE-Studie gefunden wurden, diskutiert werden. Als wahrscheinlichste Quellen gelten 
hierbei Flugzeugabgase, extraterrestrische Quellen, Raketenabgase und explosiver 
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Vulkanismus. Weiterhin kann Biomasseverbrennung als mögliche Quelle für die refraktären 
Kohlenstoffpartikel betrachtet werden. Einige Autoren (Fromm et al., 2000, 2006; Siebert et 
al., 2000; Fromm und Servranckx, 2003; Jost et al., 2004; Siddaway und Petelina, 2011) haben 
bereits gezeigt, dass weitreichende Biomasseverbrennungs-Ereignisse (u.a. Buschfeuer) 
ausreichend Energie besitzen, um Partikel in die untere Stratosphäre zu injizieren. Häusliche 
Holzkohleverbrennung, sowie Kohleverbrennung zur Stromerzeugung, Dieselmaschinen und 
Schiffabgase werden hingegen nicht als essenzielle Quellen für stratosphärische Partikel 
betrachtet. Diese Quellen sollen trotz allem diskutiert werden, da sie global eine signifikant 
große Menge kohlenstoffreichen Materials emittieren (Bond et al., 2004, Gaffney und Marley, 
2009; Corbett und Koehler, 2003; Lauer et al., 2007). Die Charakteristika aller beschriebenen, 
potenziellen Quellen für refraktäre Partikel sind in Tabelle 3.7 beschrieben. Entgegen der 
ursprünglichen Meinung, dass der vertikale Eintrag weniger effektiv als die direkte Injektion 
partikulären Materials ist, zeigen neuste Studien, dass ein direkter Eintrag partikulären 
Materials in die obere Troposphäre/untere Stratosphäre (Upper Troposphere/Lower 
Stratosphere; UT/LS) durch Asiatische Monsun Antizyklone (AMA) möglich ist (Vogel et al., 
2015; 2016). Dabei können Luftmassen aus AMA in die extratropische obere 
Troposphäre/untere Stratosphäre (Ex-UT/LS) in eine Höhen oberhalb von θ =380 K 
transportiert werden (Müller et al., 2016). Dort vermischen sie sich mit stratosphärischer Luft. 
Dies führt zu einer Änderung der chemischen Zusammensetzung der Luftmassen in der Ex-
UT/LS während des borealen Sommers und Herbstes. So wurden beispielsweise von Vernier et 
al. (2015) maximale Aerosolkonzentrationen in der Nähe der Tropopause während AMA 
gemessen. Die sich dabei in der Nähe der Tropopause bildende Schicht erhöhter 
Aerosolkonzentrationen wird als Asiatischen Tropopausen Aerosolschicht (ATAL; engl.: Asian 
Tropopause Aerosol Layer) bezeichnet und besteht hauptsächlich aus kohlenstoff- und 
schwefelreichen Komponenten (Vernier et al., 2015).  
Weiterhin kann eine vertikale Einmischung von kohlenstoffreichem Material aus der 
Troposphäre in die Stratosphäre durch Prozesse wie tropische Konvektion gefolgt von weiterer 
Anhebung durch die Brewer-Dobson-Zirkulation, Zyklogenese, warm conveyor belts, 
Tropopausenfaltung oder isentropen Transport erfolgen.  
Die Beschreibung der in den folgenden Abschnitten diskutierten quellenspezifischen 
Partikelcharakteristika erfolgt an Partikeln, die nahe an ihrer Emissionsquelle gesammelt 
wurden. Partikel, die in der polaren Stratosphäre gesammelt wurden, können ihre 
Eigenschaften während ihrer atmosphärischen Lebensdauer allerdings ändern. Trotz Allem ist 
die Ordnung von kohlenstoffreichem Material ein irreversibler Prozess, der immer nur zu einem 
Grad höherer Ordnung führen kann (Diessel et al., 1978; Itaya, 1981; Pesquera und Velasco, 
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1988). Da die meisten refraktären Kohlenstoffpartikel dieser Studie keine oder nur eine geringe 
Ordnung besitzen, kann daraus geschlossen werden, dass eine Änderung der Nanostruktur 
während ihrer atmosphärischen Lebensdauer nicht stattfand. Weiterhin werden in 
verschiedenen elektronenmikroskopischen Studien Rußpartikel in der Stratosphäre beschrieben 
(Pueschel et al., 1992, 1997; Sheridan et al., 1994; Strawa et al., 1999; Ebert et al., 2016). 
Daraus kann geschlossen werden, dass Rußpartikel, die einmal in die Stratosphäre injiziert 
wurden, ihre charakteristische Nanostruktur unter stratosphärischen Bedingungen nicht 
verändern. 
Flugzeugabgase 
Flugzeuge, insbesondere solche, die in großen Höhen nahe der Pole fliegen, können aufgrund 
der dort niedrigen Tropopausenhöhe signifikant zur stratosphärischen Partikelbelastung 
beitragen. In der Literatur wird Ruß als Hauptkomponente des partikulären Flugzeugabgases 
beschrieben (Twohy und Gandrud, 1998; Popovitcheva et al., 2000; Smekens et al., 2005; 
Vander Wal et al., 2010; Liati et al., 2014). Wie bereits in Tabelle 3.7 beschrieben, besteht der 
für Flugzeugabgase charakteristische Ruß aus 10 – 50 nm großen Primärpartikeln. Diese 
wiederum formen Aggregate mit Durchmessern von circa 450 nm (Twohy und Gandrud, 1998; 
Popovitcheva et al., 2000; Smekens et al., 2005; Liati et al., 2014). Die Nanostruktur der 
Primärpartikel variiert von einer Zwiebelschalenstruktur mit partieller Ordnung (Popovitcheva 
et al., 2000; Vander Wal et al., 2010) bis zu vollkommen amorph (Twohy and Gandrud, 1998). 
Der mittlere Netzebenenabstand der teilweise geordneten Primärpartikel variiert zwischen 0.36 
und 0.41 (Vander Wal et al., 2010; Liati et al., 2014). Ein O/C-Verhältnis von 0.32 wurde 
beispielsweise von Vander Wal et al. (2010) berichtet. In den Rußpartikeln wurden in 
zahlreichen Publikationen die Elemente S, Na, N, Zn, Ba, Cl, K, Fe und Si in Spuren gemessen 
(Vander Wal et al., 2010; Mazaheri et al., 2013). Neben Rußagglomeraten hat Mazaheri et al. 
(2013) einzelne Kohlenstoffkugeln im Flugzeugabgas gefunden. Die Partikel haben 
Durchmesser von 5-100 nm; der Median beträgt 35.4 nm. Neben C enthalten die Partikel 
Spuren von O, S, Cl, K, Fe und Si (gemessen mittels TEM-EDX und Proton Induced X-ray 
Emission; PIXE). Basierend auf den beschriebenen Charakteristika des partikulären Bestandes 
von Flugzeugabgasen (Primärpartikelgröße, Nanostruktur, O/C-Verhältnis, Neben- und 
Spurenelemente), kann aufgrund der Verschiedenheit zu den Partikeln der vorliegenden Studie, 
Flugzeugabgas als Quelle für die refraktären Kohlenstoffpartikel ausgeschlossen werden. Der 
Ausschluss betrifft sowohl Rußpartikel als auch die von Mazaheri et al. (2013) beschriebenen 
Kohlenstoffkugeln. 
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Tabelle 3.7: Charakteristika kohlenstoffreicher Partikel verschiedener Quellen. 
Quelle Flugzeug-
emissionen 
Extra- 
terrestrisch# 
Rakten- 
abgase* 
Vulkanis- 
mus 
Biomasse- 
verbrennung 
Holzver- 
brennung 
Kohlever-
brennung 
Diesel- 
motoren 
Schiffs- 
abgase 
Nebenelemente 
(C ist Haupt- 
element) 
 N, S, O - S O: K-salze in 
Partikeln; 
R: intern 
gemischt mit K- 
und S-reichen 
Partikeln 
T: O 
 R: 
Einschlüsse 
mit Mg, Ca, 
Sr, Ba, Na 
H: Ti, O, Al, 
Fe, Ca 
O, S, Zn, N R: O 
H: S, V 
O: O, S, V 
Spuren- 
elemente 
R: S, Na, N, Zn, Ba, 
Cl, K, Fe und Si 
K: O, S, Cl, K, Fe 
und Si 
Cl - Si, Fe T: K, S, Cl, Si 
O: O 
R: O, Na, Si, 
S, Cl, K und 
Ca 
- - R: V, S, Cl, Ca, 
Si 
H: Ni, Ca, Fe 
O: Si 
Cu, Zn 
Größe der 
Aggregate 
R: 0.1-0.5 µm  
K: 5-10 nm 
Bis zu mehrere 
µm in 
Abhängigkeit 
von 
Morphologie 
- Dmob=0.26 
µm, 
O: sub- 
µm 
0.1-3.5 µm C: 0.05-0.6 
µm 
R: 0.1-
mehrere µm 
0.1-1 µm 0.15-0.45 
µm 
0.1- mehrere 
µm 
Größe der 
Primär- 
partikel 
R: 10-50 nm 
 
2 nm - 1 µm -  R: 10-100 nm R: 20-80 nm  
T: 30-600 
nm 
R: 10-50 nm 5-50 nm R: 20-60 nm 
C: 0.2-1 µm 
O: keine 
bestimmte 
Morphologie 
Morphologie R: Agglomerate mit 
Ketten- 
struktur 
Schwammig, 
glatt, vesikulär; 
gefüllte und 
hohle 
Nanokugeln, 
Nanoröhren, 
unebene 
Oberflächen, 
kugelförmig bis 
tafelig; 
bänderartig, 
ohne 
Besonderheiten 
Abrieb- 
Produkte 
/ 
Fragmente 
 R: Agglomerate 
mit Ketten- 
struktur; 
T: sphärisch; 
O: unregel- 
mäßig 
R: 
Agglomerate 
mit Ketten- 
struktur, 
Oberfläche: 
glatt bis 
grobkörnig 
T: sphärisch 
 
 
 
R: 
Agglomerate 
mit Ketten- 
struktur 
R: 
Agglomerate 
mit Ketten- 
struktur 
R: 
Agglomerate 
mit Ketten- 
struktur 
H: sphärisch, 
tw. mit 
Mineralkörnern 
O: - 
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Nanostruktur Gut geordnet bis 
amorph; 
Netzebenenabstand: 
0.36-0.41 nm 
Amorph bis 
geringfügig 
graphitisiert, 
Zwiebelschalen-
struktur, 
amorphe 
Körner, Graphit-
Netzebenen- 
abstand: 0.34-
0.36 nm, 
Fullerenstruktur, 
Nanokügelchen 
Schlecht 
graphiti- 
siert 
 R: 
Zwiebelschalen-
struktur 
Graphit 
Netzebenen- 
abstand: 0.133-
0.137 nm,; 
T: amorph; 
O: amorph 
R: Zwiebel- 
schalen- 
struktur; 
geringfügig 
geordnet; 
amorph 
T: amorph 
R: Zwiebel- 
schalen- 
struktur 
Amorph bis 
gut 
geordnet; 
Netzebenen- 
abstand: 
0.3-0.48 nm 
R: Zwiebel- 
schalen- 
struktur, 
Netzebenen- 
abstand: 0.38-
0.42 nm; 
H: graphitische 
Bereiche 
O: amorph 
O/C Verhältnis 0.32 -   - -  0.05-0.08 - 
Relatives 
Auftreten C-
reicher Partikel 
5-25% relative 
Häufigkeit 
16 von 71 
Partikeln 
7% der 
Fragment- 
partikel, 
17% aller 
Partikel 
21% 1% der Masse 
aller Partikel 
R: 98-99% <1 µm: 9 - 
85% relative 
Häufigkeit 
Mehrheit 
der Partikel 
39-68% 
relative 
Häufigkeit 
Referenzen Twohy & Gandrud 
(1998) 
Popovicheva et al. 
(2000) 
Smekens et al. 
(2005) 
Vander Wal et al. 
(2010) 
Mazaheri et al. 
(2013) 
Liati et al. (2014) 
Matrajt et al. 
(2012) 
Garvie & Buseck 
(2004) 
Aoki und Akai 
(2008) 
Garvie (2006) 
Garvie et al. 
(2008) 
Harris et al. 
(2000) 
 
Zolensky 
et al. 
(1989) 
Cziczo et 
al. (2002) 
Martinsson 
et al. 
(2009) 
Schmale et 
al. (2010) 
Andersson 
et al. 
(2013) 
Carn et al. 
(2011) 
Echalar et al. 
(1998)  
Pósfai et al. 
(2003) 
Kis et al. 
(2006) 
Li et al. (2009) 
Vander Wal et 
al. (2010) 
Smekens et 
al. (2005) 
Kocbach et 
al. (2005) 
Torvela et 
al. (2014) 
Tumolva et 
al. (2010) 
 
Chen et al. 
(2004) 
Chen et al. 
(2005) 
Vander Wal 
et al. (2010) 
Wentzel et 
al. (2003) 
Song et al. 
(2004) 
Smekens et 
al. (2005) 
Li et al. 
(2011) 
Weinbruch 
et al. (2016) 
Tumolva et 
al. (2010) 
 
Popovicheva et 
al. (2012) 
Lieke et al. 
(2013) 
 
*nur wenige Informationen über kohlenstoffreiche Raketenabgase in der Literatur, #verschiedene Partikel mit unterschiedlichen Morphologien, 
Größen und Nanostrukturen. 
R: Ruß; T: Tarballs, O: organisch, H: Holzkohle, C: kohlenstoffreich 
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Extraterrestrische Partikel 
Täglich werden circa 5-270 t extraterrestrisches Material in die Stratosphäre eingetragen 
(Plane, 2012). Es wird angenommen, dass extraterrestrisches Material die Hauptquelle für 
refraktäre stratosphärische Partikel darstellt (Murphy et al., 1998; 2007a). Kohlenstoffhaltiges 
Material wird sowohl als Bestandteil von Chondriten (dominante meteorische Fraktion) als 
auch IDPs beschrieben. 
Unterschiedliche kohlenstoffreiche Bestandteile von Chondriten sind bisher in der Literatur 
beschrieben. Dazu zählen insbesondere „nanometer-sized carbon rich flakes“, „spheres“, „tubes“ 
und „hollow carbon-rich nanospheres“ (Garvie and Buseck, 2004; Garvie, 2006; Garvie et al., 
2008). Die meisten kohlenstoffreichen Nanokugeln sind amorph. Außer C wurden nur noch die 
Elemente S, N und O beobachtet. Kohlenstoffreiches Material in Chondriten wurde auch von 
Aoki und Akai (2008) gefunden. Die Autoren beschreiben geringe Gehalte des Elementes Cl in 
einigen dieser Partikel. Das Vorkommen des Elements Cl wurde allerdings in der vorliegenden 
Studie nicht detektiert. Weder die Morphologie noch die Form („bänderartig“, „rundliche 
Kugeln“, „konzentrische Kugeln“ oder „ohne Besonderheiten“) oder chemische 
Zusammensetzung der Partikel von Aoki und Akai (2008) stimmt mit denen der refraktären 
Kohlenstoffpartikel („unregelmäßig geformte, rundliche Gebilde“) dieser Studie überein. 
Kohlenstoff-Nanopartikel mit Durchmessern von 2-10 nm wurden auch in kohlenstoffreichem 
Material, das aus dem Allende Chondrit isoliert wurde, nachgewiesen (Harris et al., 2000). 
Charakteristisch für diese Partikel sind entweder eine einzelne oder mehrere äußere Hüllen, die 
sie umgeben. Abbildungen dieser Partikel werden in der Publikation allerdings nicht gezeigt. 
Daher ist ein Vergleich zu den Partikeln der vorliegenden Studie schwierig. Weiterhin fanden 
die Autoren kein weiteres Element in den Partikeln außer C, während die meisten der Partikel 
dieser Studie als Nebenbestandteil Fe, Cr und/oder Ni enthalten. 
Des Weiteren wurde kohlenstoffreiches Material in IDPs nachgewiesen (Matrajt et al., 2012). 
Einige der beschriebenen Partikel sind sowohl in Größe, Morphologie als auch der Nanostruktur 
ähnlich den Partikeln dieser Studie. Allerdings wurden von Matrajt et al., 2012 keine 
Nebenbestandteile gemessen. Daher kann dieser Parameter nicht verglichen werden.  
Basierend auf den beschriebenen Ergebnissen kann resümiert werden, dass die 
kohlenstoffreichen Komponenten, die in Chondriten beobachtet wurden, sich in der chemischen 
Zusammensetzung von den meisten Partikeln der vorliegenden Studie unterscheiden. 
Kohlenstoffreiches Material aus IDPs kann als Quelle für die refraktären Kohlenstoffpartikel 
dieser Studie nicht ausgeschlossen werden, da das Auftreten von Nebenbestandteilen nicht 
untersucht wurde. Falls die Partikel tatsächlich von extraterrestrischem Material stammen 
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sollten, würde man allerdings auch das Auftreten Mg-reicher Silikate erwarten, was in dieser 
Arbeit nicht der Fall war. Weiterhin kann das Auftreten der Elemente Fe, Cr und Ni in geringen 
Konzentrationen in den refraktären Kohlenstoffpartikeln als Hinweis auf eine anthropogene 
Quelle angesehen werden. Diese Interpretation wird durch die Tatsache, dass die 
durchschnittlichen atomaren Verhältnisse der drei genannten Elemente (Cr/Fe = 0.249, Ni/Fe 
= 0.167, Cr/Ni = 1.145) sich signifikant von denen kosmischer Verhältnisse (Cr/Fe = 0.015, 
Ni/Fe = 0.056, Cr/Ni = 0.278; Palme und Jones, 2005) unterscheiden, gestützt. 
Die chemische Zusammensetzung extraterrestrischen Materials kann durch Reibungswärme 
während des Eintritts in die Atmosphäre stark fraktioniert werden (z.B. Carrillo-Sánchez et al., 
2016; Gómez-Martin et al., 2017). Die während des Eintritts in die Atmosphäre ablaufenden 
Prozesse beinhalten Ablation durch Zerstäubung und thermische Evaporation sowie 
Fragmentation. Partikel, die Produkte der meteorischen Ablation darstellen sind zumeist Eisen, 
Glas oder silikatische Kugeln (z.B. Blanchard et al., 1980; Murell et al., 1980). Nach bestem 
Wissensstand wurden refraktäre Kohlenstoffpartikel, die der meteorischen Ablation und 
Fragmentation entstammen bisher nicht in der Literatur beschrieben. Es ist trotzdem denkbar, 
dass solche Partikel von kohlenstoffreichem Material aus Meteoriten oder IDPs entstammt. Die 
beobachteten nicht-chondritischen Elementverhältnisse der Nebenelemente Fe, Cr und Ni 
widersprechen solch einer Herkunft nicht, da die Volatilität dieser Elemente stark von den 
Mineralen, in denen sie enthalten sind, abhängt. Extraterrestrisches Fe tritt hauptsächlich in 
metallischer Form, als Silikat oder Oxid, Ni als Metall auf (Papike, 1998). Cr erscheint als Oxid, 
Sulfid oder Nitrid oder als Nebenbestandteil in Metallen und Silikaten (Bunch und Olsen, 
1975). In Abhängigkeit von der relativen Häufigkeit der verschiedenen Mineralphasen, kann 
von einer substanziellen Fraktionierung von den genannten Elementen während des 
Evaporationsprozesses ausgegangen werden (Floss et al., 1996). Es kann resümiert werden, 
dass meteorische Ablations- und Fragmentationspartikel eine potenzielle Quelle der in dieser 
Studie gefundenen Partikel darstellen. 
Raketenabgase und Abriebpartikel 
Auch Raketenabgase stellen eine mögliche Quelle für stratosphärische Partikel dar. Literatur 
über Partikel, die von Raketen emittiert wurden, ist allerdings rar (z.B. Zolensky et al., 1989). 
Weiterhin gibt es – nach bestem Wissen – keine wissenschaftliche Publikation, die mittels 
Elektronenmikroskopie untersuchte kohlenstoffreiche Partikel aus Raketenemissionen 
beschreibt. Nach Ross und Sheaffer (2014) gibt es fünf verschiedene Antriebsmöglichkeiten für 
Raketen, die alle eine unterschiedliche Kombination von Brennstoffen und Oxidationsmitteln 
nutzen: O2/Kerosin, O2/H2, NH4ClO4/Al, N2H4/N2O4 und N2O/feste 
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Kohlenwasserstoffverbindungen. Da Feststoffraketen einzig charakteristische Al2O3 Kugeln 
emittieren (Strand et al., 1981; Zolensky et al., 1989; Cofer III et al., 1991), können diese als 
Quelle für die refraktären Kohlenstoffpartikel ausgeschlossen werden. Beim Treibstoff von 
Kohlenwasserstoffraketen handelt es sich entweder um Kerosin oder Syntin. Daher kann davon 
ausgegangen werden, dass diese Raketen Ruß emittieren. So wurden Rußpartikel 
beispielsweise in einer Aerosol-Wolke in einer Höhe von 20 km gefunden und stammen 
vermutlich von einer Antriebsrakete einer russischen Soyuz-Kapsel (Newman et al., 2001). Die 
Rußpartikel stellten circa ¼ der absoluten Partikelanzahl dar, bei dem restlichen Material 
handelt es sich um volatile Sulfatpartikel. Auch Cziczo et al. (2002) beschreiben das Auftreten 
von kohlenstoffreichem Material im Abgas von Raketen. Im Abgas einer Athena II-Rakete waren 
17% der Anzahl der analysierten Partikel kohlenstoffreich (Cziczo et al., 2002). Prinzipiell ist 
es möglich, dass die in dieser Studie gefundenen refraktären Kohlenstoffpartikel von 
Raketenabgasen stammen. Dies könnte auch das Auftreten der Spurenelemente Fe, Cr und Ni, 
die beispielsweise von Raketenabrieb stammen könnten, erklären. Da kohlenstoffreiche 
Raketenabgase bisher noch nicht mittels elektronenmikroskopischen Techniken untersucht 
wurden, ist ein direkter Vergleich und damit eine finale Interpretation nicht möglich. Aus 
diesem Grund können Raketenabgase oder Abriebpartikel als Quelle für die refraktären 
Kohlenstoffpartikel nicht ausgeschlossen werden. 
Vulkanische Emissionen 
Generell werden vulkanische Emissionen nicht mit kohlenstoffreichem Material in Verbindung 
gebracht. Allerdings wurde kohlenstoffreiches Material in Proben der Kasatochi- (Alaska, 
2008), Sarychev- (Russland, 2009) sowie Eyafjallajökull- (Island, 2010) Eruptionen 
(Martinsson et al., 2009; Schmale et al.; 2010; Andersson et al., 2013) beobachtet. Dieses 
stammt vermutlich aus einem Luftpaket, das mit kohlenstoffreichem Material angereichert war 
und dann in die vulkanische Wolke eingemischt wurde. Die kohlenstoffhaltige Massenfraktion 
zweier Vulkanausbrüche in Ecuador und Kolumbien lag bei 19-38% (gemessen mit MS; Carn 
et al., 2011) aller Partikel. Intern gemischte Schwefel-Kohlenstoffpartikel traten hauptsächlich 
im Größendurchmesserbereich ≤ 0.9 µm auf.  
Im Zeitraum von einem Jahr vor der Sammlung der SOLVE-Kampagne wurde nur eine 
vulkanische Eruptionen mit einem VEI ≥ 4 (Volcanic Explosivity Index) registriert, die des 
Shiveluch (Russland) am 15. August 1999 (NOAA, 2017). Die Aschewolke erreichte eine Höhe 
von 7 km oberhalb des Meeresspiegels (Russia IC, 2017). Aus diesem Grund ist nicht davon 
auszugehen, dass eine signifikant große Menge vulkanischen Materials in die Stratosphäre 
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eingemischt wurde. Zudem emittieren Vulkane hauptsächlich große Mengen silikatreicher 
Partikel, die in dieser Studie nicht beobachtet wurden. 
Biomasseverbrennung 
Eine weitere Quelle für Kohlenstoffpartikel in der Stratosphäre ist Biomasseverbrennung 
(englisch: biomass burning, BB). Biomassenverbrennungspartikel können entweder durch die 
Brewer-Dobson Zirkulation oder den Pyrokonvektischen Effekt (Fromm et al., 2000; Jost et al., 
2004) in die Stratosphäre gelangen. In der Literatur werden drei verschiedene Arten von 
kohlenstoffreichen BB-Partikeln beschrieben (z.B. Pósfai et al., 2003; 2004; Kis et al., 2006; Li 
und Shao, 2009): organische Partikel mit anorganischen Einschlüssen, „tarballs“ und Ruß. 
Organische Partikel (deren Morphologie nicht beschrieben wurde) enthalten C und Spuren von 
O. Die Partikel sind bei Messungen mit dem Elektronenstrahl stabil. Weiterhin zeigen die 
Partikel nicht die typische Mikrostruktur von Ruß. Die anorganischen Einschlüsse bestehen aus 
KCl oder K2SO4. „Tarballs“ haben eine charakteristische sphärische Form und bestehen 
hauptsächlich aus C und O. Weiterhin enthalten sie geringe Mengen an K, S, Cl und Si. Ruß 
besteht aus kettenartigen Agglomeraten aus Primärpartikeln (10 – 100 nm), die eine 
charakteristische Zwiebelschalenstruktur vorweisen (Netzebenenabstand 0.133 – 0.137 nm). 
Da die refraktären Kohlenstoffpartikel dieser Studie nicht die typischen Charakteristika für 
kohlenstoffreiche BB-Partikel zeigen, kann dies als Quelle ausgeschlossen werden. 
Zusammenfassung der wahrscheinlichsten Quellen 
Die wahrscheinlichsten Quellen für die in dieser Studie gefundenen refraktären 
Kohlenstoffpartikel sind kohlenstoffreiches Material von IDPs und extraterrestrische Partikel. 
Raketenabgase können als potenzielle Quelle nicht ausgeschlossen werden. Für diese Quellen 
sind die Transportmechanismen in die Stratosphäre gut bekannt (siehe 2.2.3). Zu den 
genannten potenziellen Quellen gibt es noch weitere, die kohlenstoffreiche Partikel 
hauptsächlich oberflächennah terrestrisch emittieren. Ein effektiver Transportweg dieser 
Partikel in die Stratosphäre ist bis auf die Möglichkeit zum Aufwärtstransport durch die 
Asiatische Monsun Antizyklone, eher unwahrscheinlich. Diese Quellen sollen der 
Vollständigkeit halber aber trotzdem diskutiert werden, da sie auf globaler Ebene die 
Hauptquellen von kohlenstoffreichem Material in der unteren Atmosphäre darstellen. 
Holzverbrennung 
Die Hauptkomponente der Abgase, die bei Holzverbrennung entsteht ist Ruß. Ähnlich wie bei 
Verbrennung von Biomasse, besteht Ruß aus der Holzverbrennung aus Agglomeraten von 
sphärischen Primärpartikeln mit einem Durchmesser von 20 – 80 nm. Die Primärpartikel 
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besitzen eine zwiebelschalenartige Nanostruktur (Kocbach et al., 2005; Torvela et al., 2014, 
Tumolva et al., 2010). Einige der Primärpartikel sind amorph (Tumolva et al., 2010). Manche 
Partikel sind mit einem Oberflächenfilm benetzt, der sich unter dem Elektronenstrahl 
verflüchtigt (Torvela et al., 2014). Neben Kohlenstoff als Hauptkomponente treten O, Na, Si, S, 
Cl, K und Ca als Spurenelemente auf (Kocbach et al., 2005; Tumolva et al., 2010). Weiterhin 
wurde partikuläres organisches Material (englisch: particulate organic matter (POM)) als 
Rückstand von Holzkohleverbrennung beschrieben (Torvela et al., 2014). POM-Partikel wurden 
in anderer Literatur auch als „tarballs“ beschrieben (Pósfai et al., 2003). Die Partikel haben eine 
sphärische Morphologie. Der Durchmesser variiert zwischen 30 – 600 nm. Verglichen mit den 
oben beschriebenen Eigenschaften, unterscheiden sich sowohl Ruß als auch POM von den 
refraktären Kohlenstoffpartikeln dieser Studie. Daher kann Holzverbrennung als Quelle der 
Partikel ausgeschlossen werden. 
Kohleverbrennung 
Es gibt verschiedene kohlenstoffreiche Partikel, die von der Kohleverbrennung stammen. Am 
häufigsten tritt Ruß auf. Charakteristisch sind Primärpartikel mit einem Durchmesser von 10 – 
50 nm, die Agglomerate von 0.1 – 1 µm formen. Die Primärpartikel haben eine 
Zwiebelschalenstruktur (Chen et al., 2004; 2005). Einige Rußagglomerate enthalten 
anorganische Einschlüsse oder zeigen anorganische Partikel auf ihrer Oberfläche, die Mg, Ca, 
Sr, Ba oder Na enthalten. Weiterhin wurden Holzkohlepartikel extern gemischt mit ultrafeinen 
Ti-Oxidpartikeln von Chen et al., 2005 beobachtet. Gelegentlich waren ultrafeine Ti, Al, Fe und 
Ca-Partikel in größeren Holzkohlepartikeln eingeschlossen. Geradlinige oder gebogene 
graphitische Fasern treten gelegentlich auf. Es kann resümiert werden, dass sich sowohl 
Rußagglomerate als auch graphitische Fasern definitiv von den Partikeln dieser Studie 
unterscheiden. Da in der Publikation von Chen et al., 2005 leider keine Aufnahmen der 
Holzkohlepartikel gezeigt werden, können diese nicht mit den Partikeln der vorliegenden 
Studie verglichen werden. Trotzdem wird Holzkohleverbrennung als unwahrscheinliche Quelle 
für die refraktären Kohlenstoffpartikel angesehen. 
Dieselmotoren 
Dieselmotoren sind eine weitere wichtige Quelle für kohlenstoffreiche Partikel. Bei der 
Dieselverbrennung werden hauptsächlich Rußpartikel emittiert. Diese bestehen aus 
sphärischen Primärpartikeln mit einem Durchmesser von 5 – 50 nm und weisen eine 
zwiebelschalenförmige Nanostruktur auf (e.g., Tumolva et al., 2010; Wentzel et al., 2003; Li et 
al., 2011; Song, 2004; Weinbruch et al., 2016). Der Netzebenenabstand der Primärpartikel 
variiert zwischen 0.31 – 0.48 nm (Vander Wal et al., 2010; Li et al., 2011; Weinbruch et al., 
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2016). Ein Intensitäts-Elementverhältnis von O/C von 0.05 – 0.08 wurde von Weinbruch et al., 
2016 ermittelt. Im Vergleich zu den Partikeln dieser Studie unterscheiden sich die Partikel von 
Dieselabgasen signifikant in chemischer Zusammensetzung, Mikrostruktur, Morphologie und 
primärer Partikelgröße. Daher können Abgase von Dieselmaschinen als Quelle ausgeschlossen 
werden. 
Schiffsemissionen 
Emissionen von Schiffen sind durch das Auftreten von Rußagglomeraten (Popovicheva et al., 
2012; Lieke et al., 2013) charakterisiert. Die Chemische Zusammensetzung wird von C und O 
dominiert. Gelegentlich werden geringe Gehalte (< 1 wt%) der Elemente V, S, Cl, Ca und Si 
beschrieben (Popovicheva et al., 2012). Weiterhin sind sphärische Kohlepartikel mit 
Durchmessern von 0.2 – 1 μm typisch für Schiffsemissionen (Popovicheva et al., 2012). Die 
Morphologie dieser Partikel, sichtbar in SEM-Bildern, unterscheidet sich von den Partikeln aus 
dieser Studie. Amorphes, kohlenstoffreiches Material, das den Hohlraum größerer 
Rußaggregate füllt, wird von Lieke et al., 2013 beschrieben. Generell unterscheiden sich die 
beschriebenen Merkmale von Schiffsemissionen signifikant von denen der vorliegenden Studie. 
Dies führt zu der Schlussfolgerung, dass Schiffsemissionen als Quelle für die refraktären 
Kohlenstoffpartikel ausgeschlossen werden können.  
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4. Sammlung Stratosphärischer Partikel während des Balloon EXperiments for 
University Students (BEXUS) 
Im Rahmen des BEXUS Programmes (Balloon EXperiments for University Students), initiiert 
vom Deutschen Zentrum für Luft- und Raumfahrt (DLR) und dem Swedish National Space 
Board (SNSB), ergab sich die Möglichkeit, stratosphärische Aerosolpartikel an Bord eines 
Ballons in der arktischen Stratosphäre zu sammeln. Nach erfolgreicher Aufnahme in das 
Programm wurde im Zeitraum von Januar bis Oktober 2015 der Aufbau des Experiments 
COSPA (COllection of Stratospheric PArticles) geplant, getestet und gebaut. Die Kampagne 
fand im Zeitraum vom 2. bis 12. Oktober 2015 auf dem Gelände des ESRANGE (European 
Space and Sounding Rocket RANGe) Space Center, außerhalb der Stadt Kiruna in Schweden 
gelegen, statt. Die Sammlung erfolgte während eines einzelnen Fluges am 10. Oktober. Neben 
COSPA waren noch zwei weitere Experimente auf dem Ballon installiert: HACORD (High 
Altitude COsmic Ray Detector) und CPT-SCOPE (Cosmic Particle Telescope). Mit HARCORD 
wurden der Fluss und die winkelabhängige Verteilung der kosmischen Strahlung in 
unterschiedlichen Höhen gemessen. Das Experiment CPT-SCOPE hatte zum Ziel subatomare 
Partikel in der Stratosphäre zu messen. An Bord von COSPA wurden die zu untersuchenden 
Partikel mit Hilfe des Multi Micro INertial Impaktors (MINI) gesammelt. Ziel des COSPA-
Experimentes war eine präzise Charakterisierung der refraktären und volatilen Partikel in 
Bezug auf Chemie, Morphologie und Mischungszustand mittels TEM/SEM und EDX, um die 
Quelle der gesammelten Partikel identifizieren zu können. 
4.1. Aufbau des Experiments 
In diesem Kapitel sollen sowohl der Aufbau des Experimentes als auch die Verbindung mit der 
Gondel, an der das Experiment befestigt war, näher beschrieben werden. 
4.1.1. Mechanischer Aufbau 
Die Planung und der Bau der Befestigung eines Experiments sind elementar, da diese den 
sicheren Transport in die Stratosphäre und wieder zurück zum Boden gewährleisten muss. 
Daher wurden für diesen Zweck Bosch-Rexroth®-Profile ausgewählt, die zu einem 
quaderförmigen Aufbau zusammengesetzt wurden. Tabelle 4.1 zeigt die Masse und 
Dimensionen des Experimentes.  
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Tabelle 4.1: Dimensionen und Masse des Experimentes. 
Gesamtmasse des Experimentes 7,5 kg 
Dimensionen (in m) 0,38 x 0,3 x 0,3 
Bodenfläche (m2) 0,114 
Volumen (m3) 0.0342 
 
Sowohl am Boden als auch an einer Seite wurden Aluminiumplatten angebracht, um die 
verschiedenen Komponenten fixieren zu können (Abbildung 4.1). Der COSPA-
Experimentaufbau wurde über Gummipuffer, die Erschütterungen abfedern, an 
Aluminiumprofilen in der Gondel befestigt. 
 
Abbildung 4.1: CAD-Zeichnung des Mechanischen Aufbaus des Experiments. Bosch-Rexroth®-
Profile bilden einen Quader. Das Gestänge ist an den Ecken durch Würfel verbunden. Die 
Bodenplatte besteht aus Aluminium, ebenso eine Seitenplatte, die zusätzlich Aussparungen für 
die Befestigung unterschiedlicher Komponenten enthält. Zur Verbindung mit der Gondel 
werden an der Unterseite der Bodenplatte Gummipuffer angebracht, um das Experiment gegen 
Erschütterungen abzufedern. Die Befestigung an der Gondel erfolgt über zwei weitere schmale 
Aluminiumprofile. 
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4.1.2. Thermisches Design 
Es ist wichtig alle thermisch sensiblen Komponenten des Experimentes vor den extrem 
niedrigen Temperaturen in der Stratosphäre zu schützen, um eine problemlose Durchführung 
des Experimentes zu gewährleisten. Das thermische Design des Experimentes sollte so geplant 
und getestet werden, dass ein Überhitzen einzelner Komponenten ausgeschlossen werden kann. 
Dies betrifft die Elektronik des Multi MINI Impaktors, die Leiterplatte (Printed Circuit Board; 
PCB) und den Arduino Microcontroller, die für die Verteilung des Stroms und Steuerung des 
Experimentes zuständig sind sowie die beiden parallel laufenden Pumpen. Aufgrund der sehr 
niedrigen Temperaturen in der Stratosphäre (erwartet wurden maximal ca. -55°C) liegt der 
Schwerpunkt des thermischen Designs in der Vermeidung einer Unterkühlung und einem damit 
einhergehenden Ausfall sensitiver Komponenten. Zu diesem Zweck wurde der gesamte 
experimentelle Aufbau mit 4 cm dicken schwarzen Platten aus Polyethylenschaum eingekleidet. 
Um thermische Brücken zu vermeiden, wurden diese mit Nylonschrauben an den Bosch-
Rexroth®-Profilen befestigt (Abbildung 4.2).  
Alle Komponenten vor ihrer Auswahl thermischen und wenn möglich auch Tests in einer 
Druckkammer unterzogen, um ihr reibungsloses Funktionieren unter stratosphärischen 
Bedingungen zu verifizieren. Die Tests sind in Kapitel 4.2 beschrieben. 
Kleine Wärmebrücken innerhalb der Behausung konnten nicht vermieden werden. Dabei 
handelt es sich um den Ein- und Auslass für die Umgebungsluft, sowie die Stecker für die 
Stromversorgung und die Esrange Airborne Data Link (E-Link) Verbindung. 
Basierend auf Messungen in der Kältekammer wurde für den Flug zusätzlich ein im Handel 
üblicher Taschenwärmer (gefüllt mit Natriumacetat-Trihydrat) in das Experiment gegeben. 
Dieser macht sich das Prinzip der latenten Wärmespeicherung zu Nutze. Der Taschenwärmer 
wurde aktiviert bevor die Behausung des Experimentes endgültig geschlossen wurde. Dies sollte 
die Auskühlung des Experimentes während der Verweildauer der Gondel auf dem „Launch Pad“ 
verhindern und für einen reibungslosen Start aller elektronischen Komponenten beim Start 
sorgen. 
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Abbildung 4.2: Thermische Isolierung mit schwarzen Platten aus Polyethylenschaum. a) offene 
Ansicht, b) geschlossene Ansicht (Fotos: K. Schütze). Die Isolierplatten wurden mit 
Nylonschrauben am Gestänge befestigt, um thermische Brücken zu verhindern. Über den 
Einlass, Auslass, die Stecker für die Stromversorgung und die E-Link Verbindung sind allerdings 
unvermeidbare thermische Brücken gegeben. 
4.1.3. Stromversorgung und Datenübertragung 
Stromversorgung 
Die Stromversorgung des Experiments erfolgte durch zwei 28.8 V, 13 Ah Batteriepackungen, 
aus jeweils 8 in Serie geschalteten SAFT LSH 20 Batterien bestehen, an Board der Medium 
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Esrange Gondel (M-Egon). Der maximale Stromverbrauch der einzelnen Komponenten, 
basierend auf einer Experimentdauer von sieben Stunden, kann Tabelle 4.2 entnommen 
werden. 
Datenübertragung 
Die Datenübertragung von der Bodenstation zum Experiment auf dem Ballon und zurück 
erfolgte über eine E-Link Verbindung. Dieser arbeitet mit einem standardisierten 
Ethernetprotokoll. Das E-Link System besitzt sowohl eine Bodenstation als auch eine Einheit 
auf der Gondel M-Egon. Die Bodenstation beinhaltet eine Antenne, einen Controller für die 
Antenne sowie einen Monitor. Auf der Gondeleinheit befinden sich Hauptanlage, Antenne, 
Batterie und eine Radiofrequenzschnittstelle. Bei der Schnittstelle für die Experimente handelt 
es sich um ein Ethernet 10/100 Base-T-Protocol. Diese Einheit ist über einen MIL-C-26482-
MS3116F-12-10P-Stecker mit dem Experiment verbunden. Das E-Link System bietet eine große 
Datenbandbreite mit 2 Mbps duplex nominal und einer zugeteilten IP-Adresse für jedes 
Experiment. 
Tabelle 4.2: Stromverbrauch der einzelnen Komponenten des Experimentes. 
Komponenten Zeit 
(h) 
Stromstärke 
(V) 
Spannung 
(A) 
Leistung 
(W) 
Σ Ah 
Ventileinheit 7 24 0.3 7.2 2.1 
Pumpe 1 (max.) 7 12 0.5 6 3.5 
Pumpe 2 (max.) 7 12 0.5 6 3.5 
Microcontroller 7 7 0.14 0.98 0.98 
Drucksensor 7 3.3 4x10-6 1.3x10-5 2.8x10-5 
Temperatursensor 
(innen) 
7 5 4x10-3 0.02 0.028 
Temperatursensor 
(außen) 
7 5 4x10-3 0.02 0.028 
Summe 7 24 (max.) 1.44 20.24 10.16 
 
4.1.4. Komponenten 
Eine Übersicht über den Aufbau des Experiments ist in Abbildung 4.3 und Abbildung 4.4 
gegeben. Das Kernstück ist der Multi MINI, mit Hilfe dessen es möglich ist bis zu 12 
Partikelproben gleichzeitig oder zeitversetzt auf zwei Stufen zu sammeln. Um sicherzustellen, 
dass immer ausreichend Umgebungsluft angesaugt werden kann, laufen während des 
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Experiments zwei Diaphragmapumpen gleichzeitig. Dies gewährleistet außerdem das Ansaugen 
der Luft für den Fall, dass eine Pumpe während der Sammlung ausfällt. Innerhalb des 
Experimentes sind sowohl ein Temperatur- als auch ein Drucksensor angebracht. Die 
Außentemperatur wird durch einen externen Temperatursensor registriert. Weiterhin gibt es 
zwei Verbindungen zur Stromversorgung der Gondel, über die das Experiment betrieben wird, 
sowie eine Verbindung zum E-Link, um eine Datenverbindung mit der Bodenstation 
herzustellen. Über diese können, abhängig von der Position der Gondel, während des gesamten 
Experimentes Befehle zum Öffnen und Schließen der Ventile gegeben werden. Zusätzlich 
können Temperatur und Druck innerhalb und außerhalb des Experiments überwacht werden. 
 
Abbildung 4.3: Übersicht des Experiments. 
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Abbildung 4.4: Die verschiedenen Komponenten des Experiments. 
In den folgenden Einheiten soll auf die jeweiligen Komponenten des Experiments näher 
eingegangen werden. 
Multi Micro Inertial Impactor 
Der Multi MINI (Abbildung 4.5) setzt sich aus 12 Micro-Inertial Impaktoren zusammen. 
Zusätzlich ist ein Spülgang eingebaut, der es ermöglicht, die Sammelleitung mit Umgebungsluft 
zu spülen und somit etwaige Kontamination in der Sammelleitung zu entfernen. Jeder Impaktor 
besteht aus jeweils zwei Düsen mit einem Durchmesser von 0.75 mm und 0.25 mm. Der Abstand 
zwischen den Düsen und dem Substrat beträgt das 1,5-fache des Düsendurchmessers. Unter 
stratosphärischen Bedingungen betragen die cutoffs circa 400 nm für die große und 10 nm für 
die kleine Stufe. Für die Probenanalysen wurden Partikel auf der kleinen Stufe auf Ni-TEM-
Netzen, Partikel auf der großen Stufe auf Bor-Substraten gesammelt. Die Bor-Substrate sind so 
gefertigt, dass ein reines Stück Bor in ein Kupfer-Einbettungsmittel gegossen wird. Weitere 
Details des MINI sind Kandler (2007) zu entnehmen. Den Impaktoren ist eine Ventileinheit 
vorgeschaltet, die eine gezielte Ansteuerung ermöglicht. Die unterschiedlichen Impaktoren 
können sowohl parallel als auch hintereinander aktiviert werden. 
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Abbildung 4.5: Übersicht des Multi MINI. Der Luftstrom gelangt über den Einlass in den 
Impaktor. Über den Einlassverteiler wird er dann zu einer Düse geleitet, die auf einer großen 
und einer kleinen Stufe mit Substraten bestückt ist. Im hinteren Teil des Impaktors befinden sich 
die Steuerungseinheit und die Ventile. Abbildung nach Konrad Kandler, TU Darmstadt. 
Diaphragmapumpen 
Zwei parallel laufende CTS Micro Diaphragmapumpen von Hargraves 
Fluidics wurden genutzt, um einen Luftstrom durch den Impaktor zu 
erzeugen (Abbildung 4.6). Dies hat den Vorteil, dass auch bei Ausfall 
einer der Pumpen ein ausreichender Volumenstrom erzeugt werden 
kann, um Proben zu erhalten. Die Auswahl dieser Pumpen ist in ihrer 
geringen Größe und dem niedrigen Gewicht begründet. Aufgrund des im 
Datenblatt für die Anwendung angegebenen Temperatur- und 
Druckbereichs (5 – 50°C; ≥677 mbar), wurden die Pumpen 
umfangreichen Tests in einer Druck- und Kältekammer unterzogen 
(siehe Kapitel 4.2) 
Druck- und Temperatursensoren 
Zur kontinuierlichen Messung von Druck und Temperatur wurden jeweils Sensoren auf dem 
PCB-Bord befestigt. Die Druckmessung innerhalb des Versuchsaufbaus erfolgte mit Hilfe eines 
Altimeter Modules MS5607 der Firma Parallax Inc.. Ebenfalls wurde ein Temperatursensor 
innerhalb des Experiments platziert. Ein zweiter Temperatursensor wurde durch ein 
Metallröhrchen geführt und außerhalb der thermisch abgeriegelten Sammelvorrichtung 
Abbildung 4.6: 
Diaphragmapumpe 
von Hargraves 
Fluidics. 
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befestigt, um weitere Daten über die Außentemperatur zu erhalten. Dabei kam das High-
Precision 1-Wire Digital Thermometer DS18S20 von Maxim Integrated zum Einsatz. Die 
Belastung unter stratosphärischen Bedingungen wurde sowohl in der Kälte- als auch der 
Druckkammer getestet (Kapitel 4.2). 
Elektronik 
Die Elektronik des Experiments besteht aus drei Einheiten: Einem PCB, einem Ethernet Shield, 
verantwortlich für die Ethernetverbindung zwischen Experiment und der Bodenstation, sowie 
dem Arduino Mega 2560 Microcontroller, über dessen Programmierung das Experiment 
gesteuert werden kann. 
Leiterplatte 
Die Verteilung des Stroms auf die verschiedenen Komponenten des Experimentes erfolgte über 
den Einsatz eines PCB. Dieses ist auf dem Arduino und Ethernet Shield montiert. Der Strom 
wird über zwei 28,8 V, 13 Ah Batterien von M-Egon zur Verfügung gestellt. Eine Übersicht über 
die Stromversorgung und die PCB enthaltenen Komponenten ist folgendermaßen gegeben: 
1) Multi MINI: ein einfacher 24 V DC-DC Wandler 
2) Pumpen: zwei 12 V DC-DC Wandler 
3) Arduino Board und Ethernet Shield: ein 9-12 V DC-DC Wandler 
4) Pumpen: zwei BS307 Transistorschalter 
5) zwei Temperatursensoren (DS18S20) 
6) ein Drucksensor (Altimeter Module MS5607) 
7) RS-232 zu TTL Wandler MAX3232 IC 
8) Sicherung für die Stromversorgung durch Batterien 
Durch die Wandler wird der Strom von den Batterien auf die Spannung jeder einzelnen 
Komponente reguliert. 
Hardware/Software 
Die Steuerung des Multi MINI von der Bodenstation während der Sammlung erfolgte durch 
eine Verbindung eines Arduino MEGA 2560 Board mit einem Arduino Ethernet Shield, das die 
Datenverbindung ermöglichte. Beim Arduino MEGA 2560 handelt es sich um eine aus Soft- und 
Hardware bestehende physische Programmierplattform. Die Hardware besteht aus einem Ein-
/Ausgabeboard mit einem Microcontroller sowie analogen und digitalen Ein- und Ausgängen. 
Die Programmierung des Arduino erfolgte über die Programmiersprache C++. Über einen 
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selbst entwickelten Arduino Web Server (Abbildung 4.7) erfolgte die Kommunikation mit dem 
Multi MINI, um die Ventile zur Sammlung während des Ballonfluges gezielt öffnen und 
schließen zu können. Zusätzlich ist das Ein- und Abschalten der beiden Pumpen möglich. Druck- 
und Temperaturwerte konnten während des Fluges in einem Intervall von 30 s beobachtet und 
auf einer internen Speicherkarte gesichert werden. 
 
Abbildung 4.7: Benutzeroberfläche zur Steuerung des COSPA Experiments, bestehend aus drei 
Bereichen. Daten für Druck und Temperatur innerhalb und außerhalb des Versuchsaufbaus, 
Bereich zum Aktivieren und Deaktivieren einzelner Ventile, sowie der untere Bereich zum Ein- 
und Ausschalten der beiden parallel laufenden Pumpen. 
4.2. Komponententests 
Um zu überprüfen, ob die einzelnen Komponenten auch bei niedrigen Temperaturen (niedrigste 
zu erwartende Temperatur -80°C) und niedrigen Drücken (minimal 50 hPa) funktionieren, 
wurden insgesamt sieben Tests durchgeführt. In einer Kältekammer der Universität Mainz, 
Institut für Physik der Atmosphäre, im Labor „Windkanal“ konnten thermische Versuche 
durchgeführt werden. Hinsichtlich ihrer Beständigkeit bei niedrigen Drücken wurden der 
Drucksensor und die Pumpen in einer Vakuumkammer an der Technischen Universität 
Darmstadt im Institut für Angewandte Geowissenschaften getestet. 
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4.2.1. Versuche in der Kältekammer 
Test der Pumpe bei Raumtemperatur 
Um die Wärmeerzeugung und ein potenziell daraus resultierendes Überhitzen der Pumpe zu 
verhindern, wurde zu Beginn ein simpler Test bei Raumtemperatur durchgeführt. Dazu wurde 
ein Temperatursensor an einer laufenden Pumpe befestigt. Gleichzeitig wurde die 
Raumtemperatur gemessen (Abbildung 4.8). Die Messdauer betrug 355 min und lag somit 
oberhalb der mindestens erforderlichen Zeit zur Sammlung von ausreichend partikulärem 
Material in der Stratosphäre. 
 
Abbildung 4.8: Zeitreihe der Betriebstemperatur der Pumpe bei Raumtemperatur. 
Die Raumtemperatur betrug zu Beginn 22°C, die Temperatur an der Pumpe 24°C. Die 
Temperatur der Luft schwankte während des gesamten Experimentes nur geringfügig zwischen 
20 und 22°C. Die Temperatur der Pumpe erreichte nach 23 Minuten ein Plateau bei ca. 47°C. 
Die höchste gemessene Temperatur betrug 47°C, und somit 25°C oberhalb der 
Raumtemperatur. Geringe Temperatureinbrüche sowohl der Raumtemperatur 
 als auch an der Pumpe, sind auf das Einsetzen der Klimaanlage im geschlossenen Raum 
zurückzuführen. 
Aus dem Test kann resümiert werden, dass die Pumpe kontinuierlich Wärme erzeugt, die aber 
basierend auf diesem ersten Test für weitere elektronische Bauteile nicht besorgniserregend ist. 
Test des Temperatursensors in der Kältekammer 
Zwei Temperatursensoren (DS18S20) des Herstellers Maxim Integrated wurden am Arduino 
Microcontroller befestigt. Das Experiment wurde nach 45 min beendet, da nach 38 min eine 
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Temperatur von -60°C erreicht war und von den Temperatursensoren keine niedrigeren 
Temperaturen aufgezeichnet werden können. Der Versuchsaufbau wurde ohne thermischen 
Schutz in eine auf circa -30°C heruntergekühlte Kältekammer gegeben. Mit Start der Messung 
wurde die Kammer auf -65°C gekühlt. Die von den beiden Sensoren gemessenen Temperaturen 
sind Abbildung 4.9 zu entnehmen. Zusätzlich ist die Temperatur in der Kältekammer 
dargestellt. 
 
Abbildung 4.9: Temperaturmessung mittels zwei Sensoren am Arduino Bord in der 
Kältekammer. 
Die von den Sensoren gemessenen Temperaturen liegen zumeist ca. 3°C unterhalb der 
Temperatur von Sensor 2 und 5°C unterhalb der Temperatur von Sensor 1. Der höhere 
Messwert der Sensoren ist vermutlich auf die Ungenauigkeit dieser außerhalb des im Datenblatt 
angegebenen Messbereichs zurückzuführen. 
Test Pumpe bei -20°C Umgebungstemperatur 
Die Pumpe wurde in die Kältekammer bei einer Temperatur von -20°C eingebracht. Ein an der 
Pumpe mit Leitpaste angebrachter Temperatursensor zeichnete dabei kontinuierlich die 
Temperatur an der Pumpe auf (Abbildung 4.10). Dabei wurde angestrebt die Temperatur in 
der Kältekammer immer konstant bei -20 ± 2°C zu halten. Mit Aktivierung der Pumpe stieg die 
Temperatur dieser innerhalb von 12 Minuten auf 12.5°C an. Das darauf folgende starke Abfallen 
und Ansteigen der Temperatur ist durch ein partielles Lösen des Kontaktes des 
Temperatursensors von der Pumpe zu erklären. Während Minute 23-33 musste dieser wieder 
fixiert werden. Die zyklischen Schwankungen der Temperatur der Pumpe sind auf Änderungen 
der Umgebungstemperatur, ausgelöst durch das Zirkulieren der Kühlflüssigkeit 
zurückzuführen. 
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Abbildung 4.10: Test der Pumpe bei -20°C Umgebungstemperatur. 
Abgesehen von den von der Kühlflüssigkeit ausgelösten Temperaturschwankungen, nahm die 
Temperatur an der Pumpe von Minute 45 von 13°C auf 2°C nach Minute 230 ab. Durch das 
darauffolgende Abschalten der Pumpe fiel die gemessene Temperatur rapide ab. 
Test der Pumpe beim Ansaugen von Luft bei -80°C (bei -20°C Umgebungstemperatur) 
Um Bedingungen in der Stratosphäre zu simulieren, wurde eine Pumpe in eine -20°C kalte 
Kammer gegeben. Von dort sog sie Luft aus einer weiteren, -80°C kalten Kammer ein. Wie in 
Abbildung 4.11 zu erkennen ist, lag die Temperatur der Pumpe zu Beginn des Versuches bei 
3°C. Die Schwankungen beider Kurven sind wiederum auf das Zirkulieren der Kühlflüssigkeit 
zurückzuführen. Zu Beginn erzeugte die Pumpe ausreichend Wärme, um sich bis auf 17°C zu 
erwärmen. Während des Versuchslaufs von 350 min, kühlte die Pumpe kontinuierlich auf bis 
zu 10°C ab. Schlussendlich war die Simulation der Bedingungen während des Fluges in einer 
Umgebung mit circa -20°C und dem Ansaugen von -80°C kalter Außenluft erfolgreich, da die 
Pumpe solch extreme Bedingungen unbeschadet übersteht. 
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Abbildung 4.11: Test der Pumpe bei -20°C und Einziehen -80°C kalter Luft. Rapide Zunahme der 
Pumpentemperatur nach Starten des Experimentes gefolgt von einem kontinuierlichen Abfall 
der Temperatur. Gleichzeitig bleibt die Umgebungstemperatur konstant bei -20 °C (außer eines 
Ausreißers nach 87 min). 
Test der Pumpe bei abnehmender Temperatur 
Um die Funktionalität der Pumpe unter noch niedrigeren Temperaturen als im 
vorangegangenen Test zu überprüfen, wurde sie ohne thermischen Schutz bei -10°C 
Starttemperatur in die Kältekammer gegeben. Der Versuch war darauf ausgelegt, die Kammer 
für einen Zeitraum von mindestens 360 min auf bis zu -80°C herunter zu kühlen. Der Test 
startete mit der Aktivierung der Pumpe. Daraufhin ist ein Anstieg der Temperatur sowohl an 
der Pumpe, als auch in der Kammer zu erkennen (Abbildung 4.12). Mit Einsetzen der 
Zirkulation des Kühlmittels (erster grüner, senkrechter Balken), sank die Temperatur innerhalb 
der Kühlkammer kontinuierlich auf -70°C ab. Gleichzeitig sank die Temperatur an der Pumpe 
auf -18°C. Daraufhin wurde die Kühlung in der Kammer für 30 min ausgesetzt und bei 210 min 
wieder gestartet. In dieser Zeit kam es innerhalb der Kältekammer zu einem Temperaturanstieg 
von 8°C, an der Pumpe von 5°C. Nach Wiedereinsetzen der Zirkulation des Kältemittels (zweiter 
senkrechter grüner Balken), sank die Temperatur innerhalb der Kammer auf bis zu -82°C ab. 
Die Temperatur an der Pumpe erreichte -20°C. Das Stoppen der Kältemittelzirkulation nach 330 
min führte sowohl innerhalb der Kammer als auch an der Pumpe zu einem Temperaturanstieg 
um 8 bzw. 3°C. Dieser Versuch brachte endgültig die Bestätigung, dass das ausgewählte 
Pumpenmodell den niedrigen stratosphärischen Temperaturen standhält. 
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Abbildung 4.12: Temperaturverlauf der Temperatur an der Pumpe in einer Kältekammer, deren 
Temperatur bis auf -82°C heruntergeregelt wird. 
4.2.2. Versuche in der Vakuumkammer 
Test des Drucksensors 
Um die Messleistung des Drucksensors zu überprüfen, wurde dieser, befestigt am Arduino Bord, 
in eine Vakuumkammer gegeben. Der Druck in der Kammer wurde innerhalb von circa 2 min 
auf ~50 mbar gesenkt. Nach weiteren 3 min wurde der Druck sukzessive wieder auf 
Normalbedingungen erhöht. Während des gesamten Zeitraumes wurde der Umgebungsdruck 
vom Sensor aufgezeichnet. Dies geschah problemlos. Bei der genutzten Druckkammer handelt 
es sich um ein einfaches Modell, bei dem der zu erreichende Enddruck manuell eingestellt 
werden kann. Daher wurden während des Versuchs keine Druckwerte der Kammer 
aufgezeichnet. Aus diesem Grund kann keine Aussage über die Schwankung zwischen realem 
Druckwert und dem von dem Sensor gemessenen Wert geleistet werden, weshalb im Folgenden 
auf die Abbildung einer Graphik verzichtet wird. 
Test der Pumpe 
Die Funktionalität der Pumpe bei niedrigen Drücken wurde in der Druckkammer überprüft. 
Dazu wurde diese in die Kammer eingebracht und aktiviert. Innerhalb eines Zeitraumes von 5 
min wurde der Druck auf ~100 mbar abgesenkt. Nach sechs Stunden wurde der Druck wieder 
auf Umgebungsbedingungen erhöht. Während des gesamten Versuchs arbeitete die Pumpe 
störungsfrei und war im Anschluss noch funktionstüchtig. 
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4.3. Ballonflug 
Die Flugroute des BEXUS 20-Ballons (Abbildung 4.13) führte von ESRANGE aus in Richtung 
Osten und überquerte die schwedisch-finnische Grenze in der Nähe des Ortes Anojärvistugan. 
Von dort aus flog der Ballon weitere 20 km, bevor die Gondel, an der das Experiment befestigt 
war, gezielt vom Ballon getrennt wurde. Ein sich entfaltender Fallschirm ermöglichte das 
langsame und kontrollierte Hinuntergleiten der Gondel in einem unbesiedelten Gebiet. 
 
Abbildung 4.13: Flugroute des BEXUS 20-Ballons. Der Start erfolgte auf dem Gelände des 
ESRANGE Space Centers. Nach einer Flugdauer von 229 Minuten wurde die Gondel gezielt vom 
Ballon getrennt und landete auf finnischem Staatsgebiet. 
Die Gondel landete um 90° gekippt in einem bewaldeten Gebiet (Abbildung 4.14). Wenige 
Stunden nach der Landung wurde sie von einem Helikopter an eine nahegelegene Straße auf 
schwedischem Staatsgebiet gebracht und von dort am folgenden Tag mit einem Lastwagen 
zurück zum ESRANGE Space Center transportiert. 
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Abbildung 4.14: Das Bild zeigt die Gondel des BEXUS 20 Ballons auf der Seite liegend in einem 
bewaldeten Gebiet. Die schwarze Box des COSPA-Experiments ist in der Bildmitte zu sehen. Bild: 
SSC Space. 
Der Start des Ballons erfolgte um 11:18 Uhr Ortszeit. Von Beginn an wurde die erste Probe 
gesammelt (Abbildung 4.15). Zwischen den einzelnen Sammlungen wurde die Sammelleitung 
jeweils für eine Minute mit Umgebungsluft gespült. Der Höhenverlauf des Fluges sowie die 
Sammelzeiträume der einzelnen Proben sind Tabelle 4.3 zu entnehmen. Gegen 12:56 Uhr 
erreichte der Ballon bei 28,2 km seine Endhöhe, auf der er sich bis zum Cut-down um 15:06 
fortbewegte.
 
Abbildung 4.15: Höhen-/Zeitverlauf des BEXUS-Ballonfluges. 
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4.4. Sammelbedingungen 
Die Belegungszeit der einzelnen Proben orientierte sich an der Höhe der Gondel. Ziel war eine 
kontinuierliche Sammlung, beginnend mit dem Start auf dem Launch-Pad und innerhalb der 
Troposphäre. Darauf folgte die Sammlung einer Probe in der obersten Troposphäre und 
untersten Stratosphäre. Probe 3 wurde während des Aufstiegs gesammelt, fünf weitere Proben 
(Proben Nummer 4 bis 8) während der Gleitphase des Ballons. Details zu den einzelnen 
Sammelabschnitten während des Fluges sind Tabelle 4.3 zu entnehmen. Als Sammelzeit 
wurden alternierend entweder ca. 20 oder 40 min gewählt, um sicherzustellen, dass Proben mit 
ausreichender Partikelbelegung vorhanden sind. 
Tabelle 4.3: Sammelbedingungen. 
Probennummer Beschreibung Höhe über Grund 
(km) 
Sammeldauer 
(min) 
1 Boden / Troposphäre 0 – 8 33 
2 Obere Troposphäre – 
untere Stratosphäre 
8 – 13.2 16 
3 Stratosphäre 13.2 – 19.5 22 
4 Stratosphäre – 
Gleitphase 
19.5 – 28.2 41 
5 Gleitphase 28.2 22 
6 Gleitphase 28.2 34 
7 Gleitphase 28.2 21 
8 Gleitphase 28.2 30 
 
4.5. Untersuchung der Proben mittels Elektronenmikroskopie 
Die Untersuchung der gesammelten Proben erfolgte mittels SEM und TEM. 
Als erstes wurden alle gesammelten Proben hinsichtlich des Auftretens eines charakteristischen 
Abscheideflecks überprüft. Dieser war auf allen TEM-Netzen der kleinen Stufe vorhanden. 
Unerfreulicher Weise wurde bei den ersten Untersuchungen mittels SEM sichtbar, dass die 
Borsubstrate der großen Stufe stark mit Cu-Partikeln des Einbettungsmittels (siehe 4.1.4) 
kontaminiert waren. Daher wurden die ggf. vorhandenen einzelnen großen Partikel nicht 
sichtbar und die Proben für weitere Untersuchungen unbrauchbar. 
Die chemische Zusammensetzung volatiler Partikel aller Proben wurde dann mit einem 
energiedispersiven Detektor (EDAX, Tilburg, Niederlande) an einem Quanta 200 FEG (FEI, 
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Eindhoven, Niederlande) bei 15 keV Beschleunigungsspannung durchgeführt. Die Messung 
erfolgte sowohl im Zentrum des bei einigen Proben überbelegten Abscheideflecks, als auch in 
den umgebenden, extern gemischten Partikeln. Um ein repräsentatives Spektrum zu erhalten, 
erfolgte die Messung der volatilen Partikel für eine Dauer von 50 s. In diesem Zeitraum wurde 
ein Summenspektrum von 10-12 Partikeln durch reinzoomen in einen Partikel, zügigem 
Abrastern dieses, gefolgt von der Messung des nächsten Partikels erzeugt. Dies war notwendig, 
da ein einzelnes Partikel aufgrund seiner Volatilität nur für sehr kurze Zeit (vor dem 
Verdampfen) messbar ist, um ein repräsentatives Spektrum zu erhalten. Generell wird die 
relative chemische Zusammensetzung der Partikel durch Berücksichtigung der Intensität des 
charakteristischen Peaks, Abzug des Hintergrundsignals und Korrektur durch Z 
(Ordnungszahl), A (Absorption) und F (Fluoreszenz) erhalten. Diese Berechnungen erledigen 
inzwischen Programme für die Nutzer auf Basis eines standartlosen Verfahrens. Als Ergebnis 
erhält man eine relative Zusammensetzung in Atom- (at%) oder Gewichtsprozent (Gew.%). 
Elementverhältnisse werden durch Bildung des Quotienten der relativen Häufigkeit von 
Element X geteilt durch die relative Häufigkeit von Element Y erhalten. 
Die Parameter Größe, Morphologie, Mischungszustand und chemische Zusammensetzung aller 
57 refraktärer Partikel wurde aufgrund der geringen Größe des überwiegenden Anteils der 
Partikel mit Hilfe eines Philips CM 20 (FEI, Eindhoven, Niederlande) untersucht. Das Gerät 
wurde mit 200 kV Beschleunigungsspannung betrieben. Die chemische Zusammensetzung der 
Partikel wurde für 20 s mittels EDX (Oxford Instruments, Oxfordshire, Vereinigtes Königreich) 
untersucht. 
Während des Flugs waren alle Ventile des Impaktors mit Substraten bestückt. Die vier Substrate, 
die während des Fluges nicht belegt wurden, dienten als Blindproben. Die auf Blindproben 
gefundenen Partikel haben eine Größe von 1 – 2 µm im Durchmesser und sind somit wesentlich 
größer als die während des Fluges durch Impaktion gesammelten Partikel. Insgesamt wurden 
zwei Kohlenstoffpartikel mit unregelmäßiger Morphologie (2 x 2 µm), ein kantiges 
Aluminiumoxidpartikel (2 x 1 µm), ein eckiges metallisches Partikel (Fe, Cu, Mg, Al, Si, K) (2 
x 2 µm), ein eckiges Siliziumoxidpartikel (1 x 1 µm) und ein Cu-reiches Partikel unregelmäßiger 
Morphologie (2 x 1 µm) auf den Blindproben entdeckt. Die Artefakte unterscheiden sich in 
Größe und Morphologie von den in Kapitel 4.6 beschriebenen Partikeln. 
4.6. Ergebnisse 
Im Folgenden werden die von COSPA gemessenen Druck und Temperaturdaten sowie die 
Ergebnisse der elektronenmikroskopischen Untersuchungen gezeigt. 
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4.6.1. Sammelbedingungen 
Das Höhenprofil und die Sammelzeiträume sind in Tabelle 4.3 angegeben. Unabhängig von den 
Druck- und Temperatursensoren von COSPA, wurden diese Parameter außerdem von EBASS 
(Esrange Balloon Service System) an Bord des Ballons gemessen. In Abbildung 4.16 sind der 
von COSPA gemessene Temperaturverlauf innerhalb und außerhalb des Experiments, sowie der 
gemessene Druck dargestellt. Ebenso werden die von EBASS ermittelten Werte gezeigt. 
Abbildung 4.17 zeigt dieselben Werte und die berechnete potenzielle Temperatur, gegen die 
Höhe aufgetragen. Aus unbekanntem Grund wurden die Werte vom COSPA-Drucksensor nur 
bis 13.10 Uhr aufgezeichnet. Aufgrund der Position des Drucksensors im COSPA-Experiment, 
sind die gemessenen Druckwerte erheblich höher, als die des Umgebungsdrucks. Die EBASS-
Messwerte des Drucks erreichten gegen 12:50 Uhr ihr Minimum bei circa 9 mbar. 
Innerhalb des Experiments lag die Temperatur konstant zwischen +20 und +40°C. Das heißt, 
die Box des Experimentes war gut abgeschlossen und eine vor dem Experiment befürchtete 
Unterkühlung aufgrund der niedrigen Außentemperaturen und ein damit einhergehender 
Ausfall elektrischer Komponenten, fand nicht statt. Der Temperaturverlauf der beiden 
Messsysteme ist in Abbildung 4.16 und Abbildung 4.17 ersichtlich. Messergebnisse des Verlaufs 
der Außentemperatur des externen COSPA und EBASS Sensors sind bis ca. 12 Uhr sehr ähnlich. 
Ab diesem Zeitpunkt werden vom EBASS System circa 10°C niedrigere Temperaturen 
gemessen. Die ab 13 Uhr beginnenden Unterschiede zwischen den Messungen der beiden 
Temperatursensoren sind vermutlich auf die unterschiedliche Position der jeweiligen Sensoren 
innerhalb der Gondel zurückzuführen. Abbildung 4.18 zeigt ein Korrelogramm der vom EBASS-
System und COSPA gemessenen Temperatur (T outside). Dieses zeigt, dass die gemessenen 
Werte beider Systeme nur in einem Temperaturbereich von -25°C bis + 5°C einen linearen 
Zusammenhang zeigen. Sowohl unterhalb von -25°C als auch oberhalb von +5°C zeigt das 
EBASS (COSPA)-System durchgängig niedrigere (höhere) Werte an. 
Der Unterschied zwischen dem gemessenen Druck innerhalb des Experiments und des EBASS-
Systems wird auch in Abbildung 4.17 gezeigt. Die berechnete potenzielle Temperatur (θ), 
errechnet auf Basis der EBASS-Werte, erreicht ihr vorläufiges Maximum in einer Höhe von 
11.70 km (190 mbar; -98°C). Diese ist in guter Übereinstimmung mit einer Berechnung des Era-
Interim-Datensatzes für die Koordinaten 20°E; 68°N, der eine Tropopausenhöhe von 11.41 km 
bei einer potenziellen Temperatur von -63°C und einem Druck von 211 mbar angibt (Gebhard 
Günther, persönliche Kommunikation). 
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Abbildung 4.16: Temperatur- und Druckverlauf während des BEXUS 20 Fluges. Daten in Rot, 
hellgrün und violett wurden von den Sensoren an Bord von COSPA gemessen, Daten in hell- und 
dunkelblau vom EBASS-System an Bord von BEXUS 20. 
 
Abbildung 4.17: Verlauf des Drucks (p; in mbar) und der Temperatur (T; in °C) mit der Höhe 
gemessen von COSPA und EBASS. Die berechnete Tropopausenhöhe (11.7 km) ist durch eine 
gestrichelte rote Linie gekennzeichnet. 
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Abbildung 4.18: Korrelogramm der gemessenen Temperatur von EBASS und COSPA (T outside). 
Der COSPA-Sensor befand sich außerhalb des Experimentes an einer „Antenne“, die bei 
entsprechender Rotation zum Sonnenlicht hin exponiert war. Der Temperatursensor des 
EBASS-Systems hingegen befand sich innerhalb der Gondel und konnte somit der solaren 
Strahlung nicht exponiert werden. Daher zeigen die EBASS-Messwerte keinen Einfluss der 
solaren Strahlung. Um 15:06 erfolgte der Cut-down, d.h. das Ablösen der Gondel vom Ballon. 
Dies führte zu einem Anstieg des Druckes um 15:08 und einer stark sinkenden Temperatur von 
EBASS. 
Die Exposition des COSPA-Experiments zum Sonnenlicht ließ sich nach Wiedererhalt der 
Isolierung beobachten. Durch die intensive Einwirkung der solaren Strahlung, wurde der 
Polyethylenschaum so stark erhitzt, dass sich die Struktur der Oberfläche veränderte. Die 
Veränderung der thermischen Isolierung von COSPA vor und nach dem Ballonflug ist in 
Abbildung 4.19 zu betrachten. 
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Abbildung 4.19: Thermische Isolation des COSPA Experiments a) unversehrt vor dem 
Experiment und b) nach dem Stratosphärenflug. Die Vorderseite ist, vermutlich durch die solare 
Strahlung, sichtlich verformt. Bilder: K. Schütze. 
4.6.2. Ergebnisse der Messung mittels SEM/TEM 
In Abhängigkeit von der Strahlstabilität wurden die Partikel in zwei Gruppen unterteilt. Volatile 
Partikel verdampfen beim Auftreffen des Elektronenstrahls während EDX-Messungen, 
wohingegen refraktäre Partikel strahlstabil bleiben. 
Volatile Partikel 
Die meisten Partikel, die während BEXUS in der Stratosphäre gesammelt wurden, sind volatil. 
Darunter werden Partikel verstanden, die unter dem Elektronenstrahl nicht stabil sind und 
mehr oder weniger stark verdampfen. Es wurde eine Veränderung des volatilen partikulären 
Materials mit der Zeit des Fluges beobachtet. Während des Aufstieges in der Troposphäre 
(Probe 1) treten hauptsächlich einzelne Tröpfchen auf, die unter dem Elektronenstrahl schnell 
verdampfen. Diese Partikel bestehen hauptsächlich aus S und O (vermutlich 
Sulfate/Hydrogensulfate). Weiterhin wurde bei Messungen auf dem Ni-Grid des Netzes C 
gemessen. Auch wenn die Formvarfolie des TEM-Netzes aus C besteht, stammt ein geringer 
Kohlenstoffanteil bei Partikelmessungen aus den Partikeln selbst. Abbildung 4.20 zeigt 
beispielhaft ein typisches Partikel für die untere Troposphäre sowie das zugehörige EDX-
Spektrum.  
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Abbildung 4.20: Typisches volatiles Partikel aus Probe 1 (a) vor und (b) nach Beschuss mit 
Elektronen. Das Partikel besteht hauptsächlich aus S und O. Ni stammt vom Grid des TEM-Netzes 
und Cu vom Probenhalter. C stammt hauptsächlich vom Substrat. 
Die meisten volatilen Partikel aus der Stratosphäre (Proben 2, 3, 5 und 6) zeigen eine ähnlich 
chemische Zusammensetzung und Volatilität wie Probe 1. Allerdings unterscheidet sich die 
Morphologie der Partikel dieser Proben durch das Auftreten eines zentralen Partikels, das von 
einem Halo kleinerer Partikel umgeben ist (Abbildung 4.21). Die Halos entstehen beim 
Auftreffen eines flüssigen Sulfatpartikels auf dem Substrat. 
Volatile Partikel, die hauptsächlich in Proben 4, 7 und 8 auftreten, unterscheiden sich hingegen 
sowohl in Morphologie, als auch Chemie von den volatilen Partikeln der anderen Proben 
(Abbildung 4.22). Diese Partikel sind nicht als kugelförmige Tröpfchen impaktiert, sondern 
zeigen eine längliche, eckige Morphologie. Sie bestehen hauptsächlich aus N und O (vermutlich 
Ammonium oder Nitrate) und zu einem geringeren Anteil aus S (Sulfate). In Spuren kommt 
auch Cl vor. Messungen auf dem Ni-Grid des TEM-Netzes haben gezeigt, dass diese Partikel C 
enthalten. 
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Abbildung 4.21: Typisches Bild eines impaktierten Partikels mit Halo beispielhaft für Proben 2, 
3, 5 und 6 (a). Die meisten Partikel sind unter dem Elektronenstrahl stark volatil (b) und von 
Halos umgeben (gelbe Pfeile). Sie bestehen aus S und O. Ni stammt vom Grid des TEM-Netzes 
und Cu vom Probenhalter. C stammt zumindest teilweise vom Substrat (c). 
Der Mittelwert der jeweiligen Anzahl (n) von Messungen volatiler Partikel einer Probe wird in 
Abbildung 4.23 gezeigt. Dabei erfolgte jede Messung über einen Zeitraum von 50 s an einer 
Vielzahl von Partikeln (ca. 10-12 Partikel). Dies geschah durch das kurzzeitige Zoomen in ein 
Partikel, das Abrastern dieses, gefolgt von derselben Prozedur des nächsten Partikels. Dadurch 
konnte ein Spektrum mit ausreichender Zählrate erhalten werden. Es wird deutlich, dass die 
volatilen Partikel in der Troposphäre und unteren Stratosphäre aus Sulfaten bestehen. Ab Probe 
3 werden die Partikel und damit die durchschnittliche Zusammensetzung der Probe reicher an 
Nitraten und ärmer an Sulfaten (außer Probe 5, in der nur sehr wenig Probenmaterial zur 
Messung vorhanden war). Weiterhin wird das Auftreten von Cl in den Partikeln der Proben 4, 
7 und 8 sichtbar. Messungen auf dem Ni-Grid des Substrates haben gezeigt, dass die volatilen 
Partikel C enthalten. Diese Messung wurde durchgeführt, da die Formvarfolie des TEM-Netzes 
aus Kohlenstoff besteht und die Messungen daher immer auch Kohlenstoff des Substrates 
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enthalten. Kohlenstoff wurde basierend auf den Messungen auf dem TEM-Grid aus Abbildung 
4.23 nicht entfernt. Wie in Kapitel 3.2 schon beschrieben, ist es möglich, dass sich auf dem 
Detektorfenster des SEM ein Kohlenstofffilm gebildet hat und dadurch C in Spektren deutlich 
überschätzt wird. 
 
Abbildung 4.22: Morphologie eines typischen stickstoffreichen Partikels (a) vor, (b) während 
und (c) nach dem Beschuss mit Elektronen. Die Partikel bestehen hauptsächlich aus C, N und O. 
Weiterhin kommt S in den Partikeln vor sowie ein geringer Anteil Cl. Ni stammt vom Grid des 
TEM-Netzes und Cu vom Halter. 
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Abbildung 4.23: Mittelwert der chemischen Zusammensetzung der volatilen Partikel pro Probe. 
Die erste Probe wurde in der Troposphäre gesammelt. Probe 2 entstammt der oberen 
Troposphäre und unteren Stratosphäre. Proben 3-8 wurden innerhalb der Stratosphäre 
gesammelt, wobei die letzten vier Proben der Gleitphase in 28.2 km Höhe entstammen. 
Troposphärische volatile Partikel bestehen aus Sulfaten und C. Die stratosphärischen Partikel 
sind dominiert von Nitraten. Proben 4, 7 und 8 enthalten zusätzlich Cl. C wird vermutlich durch 
Bildung eines Kohlenstofffilms auf dem Detektorfenster deutlich überschätzt. 
Refraktäre Partikel 
Im Folgenden werden mit dem Begriff „refraktär“ jene Partikel beschrieben, die sich unter dem 
Elektronenstrahl stabil verhalten oder nur geringe Veränderungen zeigen. Es ist zu beachten, 
dass je nach angewandter Analysemethode der Begriff „refraktär“ unterschiedlich verwendet 
wird. So verstehen beispielsweise Weigel et al. 2014 bei der Anwendung eines 
Kondensationspartikelzählers darunter all jene Partikel, die sich bei Temperaturen oberhalb von 
250°C stabil verhalten. In der vorliegenden Studie werden, in Abhängigkeit von Chemie und 
Morphologie der Partikel, sechs verschiedene Partikelgruppen definiert: Ruß intern oder extern 
gemischt, komplexe Salze, Siliziumoxidpartikel, Eisenoxide, Fe- und Mg-reiche Silkate und 
Aluminiumoxidpartikel. Neben der absoluten Häufigkeit der während BEXUS gesammelten 
Partikel wird in Tabelle 4.4 der Vertrauensbereich, d.h. der Bereich der unbekannten 
Wahrscheinlichkeit dass ein Partikel mit der gemessenen Häufigkeit tatsächlich auftritt, mit 
dem 95% Konfidenzintervall einer Multnomialverteilung angegeben. Um den 
Vertrauensbereich ausreichend gering zu halten um präzise Aussagen über das tatsächliche 
Auftreten der verschiedenen Partikelgruppen machen zu können, müsste man mindestens circa 
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1000 Partikel untersuchen. Dies ist bei der geringen Konzentration refraktärer Partikel in der 
polaren Stratosphäre allerdings nur bei einer sehr langen Sammelzeit oder der Sammlung eines 
wesentlich größeren Luftvolumens zu erzielen. 
Gleichung 4-1: Berechnung des Vertrauensbereichs der auftretenden Partikel; minimaler Wert. 
𝑃1𝑖 =
𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 + 2𝑛𝑖 −√𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 (𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 + 4𝑛𝑖
𝑛 − 𝑛𝑖
𝑛 )
2𝑛 + 𝜒𝑘−1;1−𝛼
2  
Gleichung 4-2: Berechnung des Vertrauensbereichs der auftretenden Partikel; maximaler Wert. 
𝑃2𝑖 =
𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 + 2𝑛𝑖 +√𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 (𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 + 4𝑛𝑖
𝑛 − 𝑛𝑖
𝑛 )
2𝑛 + 𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 . 
Mit 𝑃𝑖 unbekannte Wahrscheinlichkeit, 𝑛𝑖 der absoluten Häufigkeit in der i-ten Gruppe, 𝑛 = 57 
der Gesamtzahl der Versuche, k=6 der Anzahl der Gruppen mit verschiedenen 
Ereignismöglichkeiten, 𝜒𝑘−1;1−𝛼
2 =11.07 dem entsprechenden Quartil der 𝜒2-Verteilung, 𝛼 =
0.05. 
Im Folgenden sollte beachtet werden, dass die gezeigten EDX-Spektren neben der Chemie der 
einzelnen Partikel immer auch chemische Signale vom TEM-Netz und Grid sowie dem TEM-
Netzhalter enthalten. So kann es beispielsweise nicht ausgeschlossen werden, dass einige der 
gezeigten Partikel Ni enthalten, da das Grid des TEM-Netzes aus Ni besteht und somit etwaig 
auftretende Ni-Gehalte immer überdeckt werden. 
Tabelle 4.4: Absolute Anzahl und 95% Konfidenzintervall (in Klammern; nach Gleichung 4-1 und 
4-2) der refraktären Partikel, die in der Troposphäre und Stratosphäre gesammelt wurden. 
 Troposphäre Stratosphäre 
Partikelgruppe  Absolute Anzahl (Konfidenzintervall) 
Ruß (intern u. extern 
gemischt) 
14 (10.85 – 46.54) - 
Komplexe Salze (Na, 
K, Ca, Mg, S) 
6 (3.00 – 30.89) 8 (4.70 – 35.06) 
SixOy - 4 (1.56 – 26.46) 
Eisenoxide - 1 (0.14 – 19.07) 
Fe- und Mg-reiche 
Silikate 
- 19 (16.84 – 55.25) 
Aluminiumoxide - 5 (2.24 – 28.71) 
      
Seite 74 
Ruß 
Insgesamt wurden in Probe 1 und 2 vierzehn Rußpartikel gefunden. Diese liegen entweder 
intern gemischt mit Sulfaten (Abbildung 4.24 a) oder extern gemischt vor (Abbildung 4.24 d). 
Während die Sulfatpartikel beim Beschuss mit Elektronen verdampfen, bleiben Rußpartikel 
stabil. Wie bereits in Tabelle 3.5 beschrieben, handelt es sich bei Ruß um Agglomerate mehrerer 
Primärpartikel mit Zwiebelschalenstruktur. Chemisch besteht Ruß hauptsächlich aus C und O 
(Abbildung 4.24 c, e). In manchen Spektren ist auch ein K-Peak sichtbar (Abbildung 4.24 e). 
Komplexe Salze 
In der Troposphäre wurden sechs, in der Stratosphäre acht komplexe Salzpartikel gesammelt. 
Darunter werden all jene Partikel zusammengefasst, die eine große Variabilität an Kationen 
aufweisen und Salze mit dem Sulfatanion bilden. Dabei handelt es sich um Elemente der Alkali- 
und Erdalkalimetalle (Abbildung 4.25 b und Abbildung 4.26 c). Die Partikel haben meistens 
eine ovale Form und einen maximalen Durchmesser von ca. 200 nm entlang der längsten Achse. 
Dabei sind Salze aus Alkalimetallen unter dem Elektronenstrahl weniger stabil, als Salze aus 
Erdalkalimetallen (vergleich Abbildung 4.25 a und Abbildung 4.26 a, b). 
Siliziumoxid (SixOy) 
In den stratosphärischen Proben 4 und 6 wurden jeweils zwei Siliziumoxidpartikel (SixOy) 
gefunden. Dabei handelt es sich um Aggregate aus Nanopartikeln (≤ 10 nm) mit einem 
Durchmesser von ca. 100 nm. Die Partikel sind intern mit volatilen Sulfatpartikeln gemischt 
und werden erst beim Verdampfen dieser unter dem Elektronenstrahl sichtbar (Abbildung 4.27 
a-c). In den EDX-Spektren treten nur die Elemente Si und O auf (Abbildung 4.27 d). 
Eisenoxide 
In Probe 5 wurde während der Gleitphase des Ballons ein extern gemischtes 
Eisenoxid/hydroxidpartikel mit einem Durchmesser von ca. 100 nm gefunden. Das Partikel ist 
ein Agglomerat aus vielen Eisenoxid(hydroxid)-Nanopartikeln (Abbildung 4.28 a). Es treten 
einzig die Elemente Fe und O auf. 
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Abbildung 4.24: TEM-Aufnahme eines mit Sulfat intern gemischten Rußpartikels a) vor und b) 
nach Elektronenbeschuss. Das EDX-Spektrum c) zeigt nur die Elemente C und O, d) extern 
gemischtes Rußpartikel mit K und das zugehörige Spektrum e). Ni stammt vom Grid des TEM-
Netzes, Cu vom TEM-halter und S vom Sulfat des intern gemischten Partikels bzw. 
Streustrahlung umgebender Partikel.  
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Abbildung 4.25: Stabiles komplexes Salzpartikel a) mit einem Durchmesser von ca. 200 nm. Das 
Spektrum b) zeigt ein Ca-reiches Sulfatpartikel, das Mg enthält. C stammt von der Folie, Ni vom 
Grid des Netzes und Cu vom Halter des TEM-Netzes. 
    
  Seite 77 
 
Abbildung 4.26: Bedingt stabiles komplexes Salzpartikel a) vor dem Beschuss mit Elektronen 
und b) danach. Das Partikel hat einen Durchmesser entlang der Längsachse von ca. 200 nm. 
Alkalimetalle (Na und K) bilden mit dem Sulfatanion das Partikel c). C stammt von der Folie, Ni 
vom Grid des Netzes und Cu vom Halter des TEM-Netzes. 
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Abbildung 4.27: Intern gemischtes Siliziumoxidpartikel in Sulfat a) vor und b) nach dem 
Beschuss mit Elektronen. Bei Hochauflösung werden die sphärischen Nanopartikel besser 
sichtbar c). Die Partikel bestehen aus d) Si und O. C stammt vom TEM-Netz, N und S von dem 
verdampfenden volatilen Material (Ammonium/Nitrate/Sulfate), Ni vom Grid des TEM-Netzes 
und Cu vom TEM-Netzhalter. 
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Abbildung 4.28: a) TEM-Aufnahme eines Eisenoxidpartikels. Das EDX-Spektrum b) zeigt die 
Elemente Fe und O. In grau unterlegt sind die Elemente C und Si, die vom TEM-Netz stammen, 
S von umgebenden volatilen Sulfatpartikeln, Ni vom Grid des TEM-Netzes und Cu vom Halter 
des TEM-Netzes. 
Eisen- und Magnesiumreiche Silikate 
Neunzehn Fe- und Mg-reiche Silikatpartikel wurden während der Gleitphase des Ballons in der 
Stratosphäre gesammelt. Die Partikel sind intern mit volatilen Sulfatpartikeln gemischt. 
Abbildung 4.29 a) zeigt den Zustand eines solchen Partikels vor Elektronenbeschuss. In b) ist 
der Großteil des volatilen Materials verdampft. Hochauflösungsaufnahmen zeigen (Abbildung 
4.29 c), dass viele einzelne, nanometergroße Eisen-Magnesium-Silikate zu circa 200 nm großen 
Partikeln agglomeriert sind. Das EDX-Spektrum zeigt die Elemente Mg, Fe, Si und O (Abbildung 
4.29 d). Weiterhin wurde ein Fe-Mg-Mischpartikel gefunden (Abbildung 4.30 a), das aus 
mindestens 8 Kugeln mit einem Durchmesser von jeweils 42 nm und weiteren kleineren Kugeln 
besteht Abbildung 4.30 b). 
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Abbildung 4.29: Eisen-Magnesiumreiche Silikate, intern mit volatilen Sulfatpartikeln gemischt. 
a) und b) zeigen das Partikel vor- und nach Elektronenbeschuss; c) zeigt den strahlstabilen Teil 
des Partikels, der ein Agglomerat aus Nanopartikeln darstellt. Die Agglomerate haben einen 
Durchmesser von ca. 200 nm. Sie bestehen aus den Elementen Fe, Mg, Si und O; d) in grau 
unterlegt sind das Element C, das vom TEM-Netz stammt, S von umgebenden volatilen 
Sulfatpartikeln, Ni vom Grid des TEM-Netzes und Cu vom Halter des TEM-Netzes. 
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Abbildung 4.30: Fe-Mg-reiches Silikatpartikel, intern mit volatilen Sulfatpartikeln gemischt a, b). 
Das Partikel hat einen Durchmesser von ca. 200 nm und besteht aus Primärpartikeln mit einem 
Durchmesser von 42 nm. Das Partikel besteht aus den Elementen Fe, Mg, Si und O. d) In grau 
unterlegt sind das Element C, das vom TEM-Netz stammt, S von umgebenden volatilen 
Sulfatpartikeln, Ni vom Grid des TEM-Netzes und Cu vom Halter des TEM-Netzes. 
Aluminiumoxidpartikel 
Insgesamt fünf Al-oxidpartikel wurden während der Gleitphase des Ballons in 28,2 km Höhe in 
der Stratosphäre gesammelt. Die Partikel sind intern mit volatilen Sulfatpartikeln gemischt 
(Abbildung 4.31 a, b). Zusätzlich zu Al und O enthalten die Partikel geringe Gehalte der 
Elemente Mg, Si und Fe (Abbildung 4.31 d). Bei genauerer Betrachtung der in c) dargestellten 
Hochauflösungsaufnahme wird deutlich, dass die Partikel vermutlich eine Matrix aus Al-Oxid 
besitzen, in die die vorher beschriebenen Mg/Fe-Silikatpartikel eingebettet sind. Da aufgrund 
der geringen Größe der Partikel eine genauere Analyse der Chemie von Matrix und Partikeln 
nicht möglich war, kann auf eine genaue Verteilung der Elemente nicht geschlossen werden.  
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Abbildung 4.31: Al-oxidpartikel mit Mg, Fe und Si, intern gemischt mit volatilen Sulfatpartikeln 
(a). Der refraktäre Einschluss wird erst nach verdampfen des volatilen Materials sichtbar (b, c). 
Aufgrund der Ähnlichkeit einzelner sichtbarer Nanopartikel (c) kann davon ausgegangen 
werden, dass es sich um Einschlüsse von eisen- und magnesiumreichen Silkaten in einer 
Aluminiumoxidmatrix handelt. Die in schwarz dargestellten Elemente in d) kommen vom 
Partikel. In grau unterlegt sind die Elemente C, das vom Substrat des TEM-Netzes stammt, Ni 
vom Grid des TEM-Netzes, Cu vom TEM-Netzhalter und S von den volatilen Sulfatpartikeln. 
  
    
  Seite 83 
4.7. Diskussion 
Die Anzahl der während COSPA gesammelten Partikel wird von volatilen Partikeln dominiert. 
Dabei zeigt sich eine Änderung der chemischen Zusammensetzung mit der Höhe. In der oberen 
Troposphäre bestehen die gesammelten volatilen Partikel ausschließlich aus Sulfaten 
(Schwefelsäuretröpfchen). In der Stratosphäre zeigen impaktierte Schwefelsäuretröpfchen 
einen deutlichen Saum kleinerer Tröpfchen („Halos“). Die Messungen der Chemie der volatilen 
Partikel von COSPA zeigen, dass Nitratpartikel über Sulfatpartikel in der Stratosphäre 
dominieren. Dabei handelt es sich vermutlich um Ammoniumnitrat, Ammoniumsulfat oder 
Ammoniumhydrogensulfatpartikel. Dies steht im Kontrast zu den aktuellen Kenntnissen, dass 
das stratosphärische, volatile Material von Schwefelsäure dominiert wird (Kremser et al., 
2016). Die stickstoffreichen Partikel sind zumeist bei Impaktion länglich-rundliche Gebilde mit 
bis zu mehreren µm Länge. 
Unterschiede in der Chemie – und damit vermutlich der Herkunft der Partikel – werden auch 
bei den refraktären Partikeln deutlich. In der Troposphäre wurden Ruß- und komplexe 
Salzpartikel gesammelt. Komplexe Salzpartikel finden sich auch noch in der ersten 
stratosphärischen Probe und treten danach nicht mehr auf. Dabei handelt es sich entweder um 
troposphärische Partikel, die schon vor der Sammlung durch natürliche Prozesse in die 
Stratosphäre eingetragen wurden, oder aber die Partikel wurden mit dem Ballon während des 
Aufstiegs in die Stratosphäre eingebracht. Ab 13 km Höhe verschwindet der Einfluss des 
troposphärischen Aerosols. Dort dominieren eisen- und magnesiumreiche Silikate. Weiterhin 
wurden fünf Aluminiumoxidpartikel, zwei Silikatpartikel und ein Eisenoxidpartikel gefunden. 
4.7.1. Volatile Partikel 
Es wird davon ausgegangen, dass Stratosphärische Aerosolpartikel hauptsächlich aus flüssigen 
Lösungen von Schwefelsäure und Wasser bestehen. Schon die anfänglichen 
elektronenmikroskopischen Untersuchungen stratosphärischer Partikel zeigen, dass das 
stratosphärische Aerosol hauptsächlich aus Schwefelsäuretröpfchen besteht, die einen 
Durchmesser von 0.1 – 2 µm haben (Junge et al., 1961; Junge und Manson, 1961). Diese 
Ergebnisse wurden später mit derselben Methodik durch Yamato und Ono, 1989 sowie 
Sheridan et al., 1994 gestützt. Im Kontrast dazu beschreiben einige Autoren, dass die volatilen 
stratosphärischen Partikel sowohl aus Ammoniumsulfat als auch Schwefelsäure bestehen 
(Friend und Sherwood, 1961; Mossop, 1965). Nach Modellierungen von Carslaw et al. (1997) 
kann die reaktive Aufnahme von stickstoffhaltigen Gasen (hier HNO3) in die flüssigen 
Schwefelsäuretröpfchen erst bei Temperaturen unterhalb von 200 K erfolgen. Die niedrigsten, 
während BEXUS gemessenen Temperaturen lagen allerdings oberhalb von 210 K. Daher kann, 
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basierend auf den Modellierungen von Carslaw et al. (1997), die reaktive Aufnahme 
nitrathaltiger Gase ausgeschlossen werden. Das Auftreten salpetersäurehaltiger Partikel 
(vermutlich Salpetersäuretrihydrat) in der tropischen unteren Stratosphäre wurde bereits von 
Popp et al. (2006) beschrieben. In Übereinstimmung mit den Ergebnissen dieser Studie, sind 
die von Popp et al. (2006) beschriebenen salpetersäurehaltigen Partikel mit 1.7-4.7 µm im 
Durchmesser wesentlich größer als die sonst beschriebenen Schwefelsäuretröpfchen. Allerdings 
vermuten die Autoren, dass diese Partikel in der tropischen Tropopause gebildet wurden und 
ein Phänomen der tropischen Tropopausen- und unteren Stratosphärenregion sind. Dies 
bedeutet, dass ein Transport in polare Bereich nicht erfolgt. Ebenso entdeckten Voigt et al. 
(2008) reaktive Stickstoffpartikel in der Tropopausenregion, die sie als Beweis für das Bestehen 
einer tropischen Salpetersäuretrihydrat-Schicht diskutieren. Wie bereits erwähnt, traten die 
nitratreichen Partikel dieser beiden Studien im tropischen Bereich und nicht in der polaren 
Stratosphäre auf. Daher kann das Auftreten von Salpetersäuretrihydratpartikeln in der 
tropischen Tropopausenregion die in dieser Studie in der polaren Stratosphäre gesammelten, 
stickstoffhaltigen Partikel nicht erklären. Der vergleichsweise hohe N-Gehalte der volatilen 
Partikel ist unüblich (vgl. Kremser et al., 2016). Die Ursache dafür kann letztendlich nicht 
geklärt werden. 
Das Auftreten von Cl in vielen der beschriebenen stratosphärischen Partikel ist nicht in 
Übereinstimmung mit den gegenwärtigen Erkenntnissen der Chemie stratosphärischer Partikel. 
Während das Auftreten gasförmiger Chlorspezies in der Stratosphäre weitläufig bekannt ist 
(HCl, HOCl, ClONO2, ClO), gibt es keine Literatur über chlorhaltige, volatile stratosphärische 
Partikel, oberhalb der niedrigen Temperaturen innerhalb des polaren Vortex. Aus diesem Grund 
sind die Ergebnisse chlorhaltiger Sulfat/Nitrat-Mischpartikel in der arktischen Hemisphäre im 
Spätherbst verwunderlich. Leider ist es nicht möglich mittels TEM-EDX Rückschlüsse über die 
Phase der detektierten Partikel zu ziehen. Eine Kontamination der Proben durch Ausgasung des 
Ballons kann ausgeschlossen werden, da EDX-Messungen gezeigt haben, dass diese nur aus C 
besteht und kein N enthält. Auch das Ausgasen der thermischen Isolierung durch starke solare 
Bestrahlung in der Stratosphäre (Abbildung 4.19b) kann ausgeschlossen werden, da Messungen 
an diesem Material gezeigt haben, dass diese nur aus den Elementen C und O besteht.  
Weiterhin ungeklärt bleibt die Herkunft des hohen Anteils von Kohlenstoff (> 50 Gew. %) in 
den volatilen Partikeln (Abbildung 4.23). Bei Messungen auf mit Kohlenstoff beschichteten 
TEM-Grids ist zwar davon auszugehen, dass mittels EDX ein beträchtlicher Anteil Kohlenstoff 
gemessen wird. Ein hoher Kohlenstoffanteil des volatilen Materials wurde allerdings auch auf 
dem Ni-Grid des Netzes gemessen, der keinen Kohlenstoff enthält. Grundsätzlich besteht immer 
eine Möglichkeit der Kondensation von Gasen aus der Umgebungsluft auf gesammelten 
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Partikeln beim Ein- und Ausbau der Proben in den Sammler bzw. den Probenhalter für 
Messungen im Mikroskop. Dies erscheint aber aufgrund bisheriger Erfahrungswerte in der 
Sammlung und Messung atmosphärischer Partikel eher unwahrscheinlich. Zumindest für den 
hohen Kohlenstoffanteil sollte nicht außer Acht gelassen werden, dass dieses Element bei der 
quantitativen Analyse im EDX vergleichsweise schlecht angeregt wird und damit der C-Anteil 
bei der ZAF-Korrektur drastisch überschätzt werden kann. Aus den beschriebenen Gründen 
kann also davon ausgegangen werden, dass der C-Anteil in den volatilen Partikeln deutlich 
geringer ist, als in den verschiedenen Abbildungen dargestellt. 
4.7.2. Refraktäre Partikel 
Insgesamt wurden während der BEXUS Kampagne siebenundfünfzig refraktäre Partikel 
gesammelt. Davon entstammen 11 Partikel der Troposphäre (Probe 1), 9 Partikel der 
Übergangsprobe zwischen oberer Troposphäre und unterer Stratosphäre (Probe 2) und 37 
Partikel aus der Stratosphäre (Proben 3 bis 8). Im Folgenden sollen die einzelnen 
Partikelgruppen getrennt voneinander diskutiert werden. Dabei stellt die Diskussion über 
troposphärische Partikel nur einen kurzen Abriss dar, da das Ziel der vorliegenden Arbeit die 
Identifizierung und Quellenzuordnung stratosphärischer Partikel ist. Es sollte nicht unerwähnt 
bleiben, dass alle auftretenden Rußpartikel in den ersten beiden Proben und damit vermutlich 
ausschließlich in der Troposphäre gesammelt wurden (Proben 1, 2). Komplexe Salzpartikel 
treten sowohl in der Troposphäre, als auch in der Stratosphäre auf. Alle weiteren 
Partikelgruppen wurden einzig in der Stratosphäre gefunden. Von den gesammelten 
refraktären stratosphärischen Partikeln haben Fe/Mg-reichen Silikate die größte Häufigkeit (n 
= 19). Weiterhin wurden ein Eisenoxidpartikel, fünf aluminiumreiche Partikel und vier 
Siliziumoxidpartikel gefunden. 
Ruß 
Ruß wurde nur in der Troposphäre und der Übergangsprobe zwischen Troposphäre und 
Stratosphäre gefunden. Er tritt entweder extern gemischt oder als interne Mischung mit 
volatilen Sulfatpartikeln auf. Die interne Mischung von Rußpartikeln mit Sulfataerosol ist 
bereits bei Pósfai et al., 1999 beschrieben. Dort werden Flugzeugemissionen und 
Biomasseverbrennung als die wahrscheinlichste Quelle für Ruß benannt. Da auch einige der 
Rußpartikel K enthalten, ist davon auszugehen, dass es sich bei der Mehrzahl um 
Emissionsprodukte aus der Biomasseverbrennung handelt (z.B. Andreae et al., 1983; Kocbach 
et al., 2005; Tumlova et al., 2010). Rußpartikel können in der Stratosphäre als 
Kondensationskerne (Cloud Condensation Nuclei, CCN) fungieren, indem Schwefelsäure auf 
der Oberfläche der Rußpartikel kondensiert (Rogaski et al., 1997; Yu und Turco, 1998). Da 
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keine Rußpartikel in den rein stratosphärischen Proben gefunden wurden, kann davon 
ausgegangen werden, dass Ruß der Probe 2 in der Troposphäre gesammelt wurde. 
Komplexe Salze 
Komplexe Salzpartikel wurden sowohl in der Troposphäre als auch in der Stratosphäre 
gesammelt. Aufgrund der Tatsache, dass nur ein geringer Anteil der Partikel (insbesondere im 
Vergleich zu den Sulfatpartikeln, die der volatilen Gruppe zugeordnet wurden) unter dem 
Elektronenstrahl verdampft, wird diese Gruppe, im Gegensatz zu anderen Publikationen (Vester 
et al., 2007) den refraktären Partikeln zugeschrieben. Auch wenn es sich bei den komplexen 
Salzen immer um Partikel mit Sulfatanionen handelt, zeigen diese im Gegensatz zu den 
volatilen NH3SO4 / NH4HSO4 / H2SO4-Partikeln, das zusätzliche Auftreten der Elemente K, Na, 
Ca und oder Mg. In der Troposphäre ist das Auftreten von strahlstabilen Sulfatpartikeln, die 
hauptsächlich Na enthalten, mit gealtertem Seesalz zu erklären. Komplexe Salzpartikel sind in 
der Troposphäre weit verbreitet (Murphy et al., 2006; Vester et al., 2007). Sowohl in den 
troposphärischen, als auch den stratosphärischen Proben dominieren allerdings volatile Nitrat-
/Sulfatpartikel, die keine der genannten Kationen enthalten und neben ihrer einfacheren 
Chemie aufgrund der wesentlich höheren Volatilität nicht den refraktären Partikeln zugeordnet 
werden. Die in der Stratosphäre gesammelten komplexen Salzpartikel entstammen den Proben 
3, 4 und 7. Neben Ruß sind komplexe Salzpartikel die einzige refraktäre Partikelgruppe, die in 
der Troposphäre und der Stratosphäre auftritt. Generell ist es möglich, dass troposphärische 
Partikel während des Aufstiegs entweder mit der „personal cloud“ des Ballons in die 
Stratosphäre eingebracht wurden, oder am Ballon oder der Gondel anhafteten, sich in der 
Stratosphäre wieder lösten und dann erst dort vom Impaktor gesammelt wurden. Da alle 
anderen Partikelgruppen allerdings entweder nur in der Troposphäre oder nur in der 
Stratosphäre auftreten, ist es möglich, dass es sich bei den gefundenen stratosphärischen 
komplexen Salzpartikeln um dort vorkommende Spezies handelt. 
Siliziumoxide (SixOy) 
Siliziumoxidpartikel treten nur in stratosphärischen Proben auf. Aus diesem Grund kann davon 
ausgegangen werden, dass es sich bei den in der Stratosphäre auftretenden Partikeln nicht um 
mitgeschleppte Partikel aus der Troposphäre handelt. Rietmeijer et al. (2016) fanden mehrere 
Siliziumoxidpartikel während eines stratosphärischen Ballonflugs auf 31.6-33.7 km, die sie mit 
der Herkunft aus ordinären oder kohligen Chondriten erklären. In elektronenmikroskopischen 
Studien (Sheridan et al., 1994; Chen et al., 1998) wurden siliziumreiche Partikel gefunden, 
deren Morphologie als „smooth spheres“ beschrieben wird. Da die Autoren keine Aufnahmen 
dieser Partikel zeigen und auch die Größe der Partikel nicht beschrieben wird, ist eine Aussage 
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dazu, ob es sich bei den gefundenen Partikeln um dieselben wie in der vorliegenden Studie 
handelt, schwierig. Nach von Zahn (2005) stellen Partikel in der Größenordnung von 20 µm 
bis 2 mm die größte Anzahl des in die Atmosphäre eintretenden Materials dar. Diese Partikel 
verdampfen nahezu vollständig in der Mesosphäre in Höhen von 75-120 km (Megner et al., 
2008). Dieser Ablationsprozess hinterlässt Dämpfe, die in Form von nanometergroßen, 
langlebigen meteorischen Staubpartikeln (Mesospheric Smoke Particles; MSP) rekondensieren 
(Hunten et al., 1980; Kalashnikova et al., 2000; Plane, 2012). Die MSPs bilden Cluster in der 
Größenordnung von einem bis mehreren hundert nm. Bezogen auf die Morphologie könnte es 
sich bei den Siliziumoxidpartikeln durchaus um rekondensierte Gase handeln, die sphärische 
Partikel bilden. Nach Murphy et al. (2013) ist es weiterhin möglich, dass es sich vormals um 
die weiter unten beschriebenen Fe/Mg-reichen Silikate meteorischen Ursprungs gehandelt hat, 
wobei sich Fe und Mg in kondensierter Schwefelsäure gelöst haben. 
Eisenoxide 
Ein eisenreiches Partikel wurde während der Gleitphase in der Stratosphäre gesammelt. Das 
Auftreten eisenreicher Partikel in der Stratosphäre ist weitläufig beschrieben. In einer aktuellen 
Studie beschreiben Ebert et al. (2016), dass 20% der refraktären Partikel in der Stratosphäre 
eisenreich sind. Die Partikel stellen Agglomerate aus Kugeln dar, die bereits von Bigg et al. 
(1970) als „a bunch of grapes“ beschrieben wurden und aufgrund ihrer Morphologie ein Indiz 
für Hochtemperaturprozesse bilden. Die Größe der von Ebert et al. (2016) beschriebenen, 
eisenreichen Partikel ist unterhalb von 500 nm. Xu et al. (2001) fanden 27 eisenreiche Partikel 
in der unteren Stratosphäre. In Anlehnung an Mossop (1965) interpretieren Xu et al. (2001) 
die Herkunft dieser Partikel als extraterrestrisch. Bereits im Jahr 1989 beschreiben Zolensky et 
al. (1989) zwei verschiedene eisenreiche Partikeltypen, die entweder sehr hohe oder gar keine 
Schwefelgehalte aufweisen. Aufgrund des Anstieges der Partikelanzahl aus dieser Gruppe im 
Verlauf der Studie, schließen die Autoren, dass die Partikel von Raumfahrtaktivitäten und dem 
Wiedereintritt von verglühendem Weltraummaterial stammen. Ein Indiz für die Herkunft der 
eisenreichen Partikel dieser Studie, zeigen Hua und Buseck (1998). Die Autoren beschreiben 
Kugeln aus Fe3O4, die in kohlenstoffreichen Chondriten auftreten. Generell ist ein Vergleich mit 
Partikeln dieser Studie, wie auch in den vorhergehend erwähnten Studien schwierig, da sie nur 
wenige Details über die gefundenen Partikel berichten. 
Prinzipiell besteht die Möglichkeit, dass Eisenoxid/hydroxidpartikel instrumentelle Artefakte 
von eisenreichem Material darstellen. Diese Partikel wurden insbesondere als Artefakte von 
Flugzeugen und des Einlassmaterials bei Flugzeugkampagnen beobachtet (vgl. Murphy et al., 
2004). Da diese Studie an Bord eines Ballons durchgeführt wurde, sollte diese Quelle keinen 
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Einfluss auf die gesammelten Partikel haben. Ein weiteres Indiz dafür, dass es sich bei dem 
gefundenen Eisenoxidpartikel nicht um einen Artefakt handelt, ist die Tatsache, dass das 
Partikel ein Agglomerat vieler sphärischer Primärpartikel darstellt, die eine Herkunft aus 
Aufschmelzungsprozessen indizieren. Aufgrund der Morphologie der Partikel ist also davon 
auszugehen, dass es sich um extraterrestrisches Material natürlicher oder anthropogener 
Herkunft handelt (in Anlehnung an oben beschriebene Quellen).  
 
Eisen- und Magnesiumreiche Silikate 
Neunzehn, intern mit Sulfatpartikeln gemischte eisen- und magnesiumreiche Silikatpartikel 
wurden während der Gleitphase in der Stratosphäre gesammelt. In der Literatur werden Silikate 
als die häufigste refraktäre Komponente in der Stratosphäre beschrieben. In den meisten Fällen 
wird die Herkunft dieses Materials mit extraterrestrischen Quellen (interplanetarer Staub oder 
chondritisches Material) erklärt. Als mineralogische Komponenten kommen insbesondere 
Orthopyroxene ((Fe,Mg)2Si2O6; Mischkristallreihe zwischen Enstatit und Ferrosilit), als auch 
Olivine ((Mg,Fe)2SiO4; Mischkristallreihe zwischen Forsterit und Fayalit) in Frage. Um die 
Chemie der gesammelten Partikel mit Werten aus der Literatur vergleichen zu können, wurden 
Elementverhältnisse der Elemente Fe und Mg relativ zu Si gebildet (Tabelle 4.6). Ob die Partikel 
eher den Orthopyroxenen oder den Olivinen zugeordnet werden können, lässt sich über das 
(Fe+Mg)/Si –Verhältnis bestimmen. Entsprechend ihrer chemischen Formel, gehören Partikel 
mit einem Verhältnis von ~1 zu den Orthopyroxenen, solche mit einem Verhältnis von ~2 zu 
den Olivinen. Das Elementverhältnis Fe/(Fe+Mg) zeigt an, ob das Partikel eher eisenreich 
(Werte ≥ 0.5) oder magnesiumreich (Werte <0.5) ist. Wie Tabelle 4.5 zu entnehmen ist, sind 
die meisten Partikel auf Grund ihres (Fe+Mg)/Si-Verhältnisses den Orthopyroxenen 
zuzuordnen. Weiterhin ist ersichtlich, dass die meisten Partikel mehr Mg als Fe enthalten. Aus 
diesem Grund können die meisten Partikel als Mg-reiche Orthopyroxene (Enstatit) interpretiert 
werden, wobei einige dieser Partikel eher Fe-reich sind (Ferrosilit) oder zu den Mg-reichen 
Olivinen gezählt werden können.  
Als Quellen für die beschriebenen Partikel kommen aufgrund ihrer Chemie Vulkanismus, 
bodennaher Staub und extraterrestrisches Material in Frage. Es wird davon ausgegangen, dass 
der Eintrag vulkanischen Materials in die Stratosphäre einen Vulkanausbruch mit einem VEI ≥ 
4 benötigt. Aufgrund des Ausbleibens von rezenten Vulkanausbrüchen eines Ausmaßes von 
beispielsweise Mt. St. Helens (1980), El Chichón (1982) und Pinatubo (1991) wird der 
gegenwärtige Zustand der Stratosphäre als vulkanisch unbeeinflusst interpretiert. Zwar ist es 
möglich, dass kleinere Vulkanausbrüche in tropischen Regionen vulkanisches Material in die 
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Stratosphäre transportieren, die letzte vulkanische Aktivität auf der Nordhalbkugel vor der 
Sammlung fand allerdings nahezu ein Jahr zuvor mit dem Ausbruch des Fogo (Kapverdische 
Inseln) und Kilauea (Hawai), jeweils im November 2014 statt. Rasterelektronischen Aufnahmen 
von Schumann et al. (2011) von vulkanischen Silikatpartikeln zeigen, dass diese größer als 500 
nm sind und ihre Morphologie durch scharfe Ecken gekennzeichnet ist.  
Tabelle 4.5: Elementverhältnisse von Mg, Fe und Al relativ zu Si, sowie Zuordnung zu 
Orthopyroxenen oder Olivinen. 
Elementverhältnis 
Partikelnummer 
Mg/Si Fe/Si Al/Si (Fe+Mg)/Si Fe/(Mg+Fe) 
1 0.79 0.57 0.08 1.35 0.42 
2 0.86 0.68 0.12 1.54 0.44 
3 1.26 0.81 0.06 2.07 0.39 
4 0.61 0.62 0.05 1.23 0.51 
5 0.83 0.56 0.02 1.39 0.40 
6 0.64 0.38 0.05 1.03 0.37 
7 0.78 0.41 0.04 1.18 0.34 
8 0.64 0.58 0.03 1.22 0.48 
9 0.92 0.56 0.04 1.48 0.38 
10 0.97 0.79 0.10 1.76 0.45 
11 0.62 0.60 0.00 1.22 0.49 
12 0.34 0.53 0.00 0.88 0.61 
13 0.46 0.31 0.00 0.77 0.41 
14 0.67 0.58 0.00 1.25 0.46 
15 0.43 0.53 0.00 0.97 0.55 
16 0.60 0.57 0.00 1.16 0.49 
17 0.49 0.42 0.00 0.91 0.46 
18 0.61 0.45 0.00 1.06 0.43 
19 0.59 2.99 0.02 3.58 0.84 
 
Vergleiche mit großen Mineralkörnern in chondritischen Aggregaten interplanetarer 
Staubpartikel zeigen, dass diese hauptsächlich aus stark Mg-reichen Olivinen sowie Mg-reichen 
Pyroxenen bestehen (Rietmeijer, 2005). 
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Nach Rietmeijer (2005) lassen sich interplanetare Staubpartikel nach ihrer Morphologie in 
chondritische und nicht-chondritische Partikel unterteilen. Dabei können sowohl Olivine als 
auch Mg-reiche Silikate je nach Morphologie in beide dieser Gruppen fallen. Daher lässt alleine 
die Morphologie als Unterscheidungskriterium keine weitere Einordnung der Partikel zu. 
Rietmeijer (2005) beschreibt die durchschnittliche chemische Zusammensetzung chondritisch 
aggregierter IDPs, Bulk CI (benannt nach Chondrit Ivuna) und CM (benannt nach Chondrit 
Mighei) sowie die CI Matrix (Tabelle 4.6). All diese Materialien weisen eine feine Körnung auf, 
enthalten Fe-arme Olivine und Pyroxene. Zusätzlich enthalten die beschriebenen 
extraterrestrischen Materialien >4 wt% C und S. Letzteres ist für die hier beschriebenen Partikel 
schwierig zu zeigen, da die TEM-Folie aufgrund der geringen Größe der Partikel ein dominantes 
C-Signal im EDX-Spektrum zeigt und Schwefel das Hauptelement der intern gemischten 
Sulfatpartikel darstellt. 
Tabelle 4.6: Durchschnittliche Zusammensetzung chondritisch aggregierter IDPs (at%) im 
Vergleich mit der CI (benannt nach Chondrit Ivuna) Matrix, meteoritischem CI und CM (benannt 
nach Chondrit Mighei) Bulkzusammensetzung (nach Rietmeijer, 2005) der Elemente Mg, Fe und 
Al zu Si. 
 IDP Aggregate Bulk CI CI Matrix Bulk CM 
Mg/Si 0.85 ± 0.15 1.06 0.92 1.04 
Fe/Si 0.63 ± 0.26 0.90 0.54 0.84 
Al/Si 0.063 ± 0.023 0.085 0.093 0.084 
 
In Abbildung 4.32 werden die Elementverhältnisse der untersuchten Partikel mit den Werten 
aus Tabelle 4.6 verglichen, um einordnen zu können, welchem dieser extraterrestrischen 
Materialien diese am ehesten entsprechen. Zum besseren Vergleich werden dazu die 
gemessenen Element/Si-Verhältnisse durch die des jeweiligen extraterrestrischen Materials 
geteilt und in einem Histogramm mit Klassenbreite 0.2 eingeteilt. 
Außer Partikel 19 liegen alle untersuchten Partikel bezüglich ihres Element/Si-Verhältnisses im 
maximal 2-fachen Bereich zu extraterrestrischem Material. Wie in Abbildung 4.32 erkennbar 
ist, sind die untersuchten Partikel in Bezug auf Mg geringfügig abgereichert. Die Partikel sind 
zu Bulk CI und Bulk CM für Fe abgereichert, für IDP-Aggregate und die CI Matrix stimmen die 
Fe-Gehalte gut überein. Auch Al ist bezogen auf Bulk CI und Bulk CM abgereichert, die Werte 
für IDP Aggregate und die CI Matrix streuen um 1. Aus diesen Beobachtungen kann geschlossen 
werden, dass es sich bei den untersuchten Partikeln vermutlich um Aggregate von IDPs oder 
Überbleibsel der CI Matrix handelt. Eine Abreicherung von Mg relativ zu Si in stratosphärischen 
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Partikeln extraterrestrischer Herkunft ist von Ebert et al. (2016) und Floss et al. (1996) 
beschrieben. Dies wird durch die höhere Volatilität und das damit einhergehende, schnellere, 
partielle Verdampfen volatiler Elemente beim Eintreten von Partikeln in die Atmosphäre erklärt 
(Rietmeijer, 2000). Nach Rietmeijer (2000) resultieren daraus oftmals signifikant verschiedene 
Elementverhältnisse von IDPs zu chondritischem Material. Aufgrund der Morphologie der 
Partikel – Aggregate vieler Nanopartikel – ist es also durchaus möglich, dass diese Aggregate 
Reste ablatierten Materials darstellen. Somit kann die Abweichung der Elementverhältnisse zu 
chondritischem Material und die daraus resultierende größere Ähnlichkeit zu IDPs erklärt 
werden. 
Beim Vergleich der gefundenen Partikel mit Partikelsammlungen aus der Stratosphäre lassen 
sich Ähnlichkeiten zu verschiedenen Partikelgruppen unterschiedlicher Autoren finden.  
Die hier beschriebenen Partikel ähneln bezüglich der Chemie den von Ebert et al. (2016) 
beschriebenen Silikaten. Das Auftreten von Partikeln krustalischer Zusammensetzung in 
stratosphärischen Partikelproben wird von Kordesh et al. (1983), Sheridan et al. (1994) und 
Chen et al. (1998) beschrieben. Dabei bezeichnet „krustalisch“ Si-reiche Partikel mit 
wechselndem Anteil weiterer Elemente, darunter Mg, Fe und Al. Dies impliziert beim Leser eine 
terrestrische Herkunft der Partikel. Allerdings genügt, wie bereits gezeigt, die Chemie einzelner 
Partikel als Merkmal nicht, um eine exakte Zuweisung der Partikel zu einer Quelle zu 
gewährleisten. Daher können Partikel mit krustalischer Zusammensetzung durchaus auch einer 
extraterrestrischen Quelle entstammen. Final wird von den Autoren die exakte Quelle der Si-
reichen Partikel nicht diskutiert. Der relative Anteil Si-reicher Partikel steigt in der Stratosphäre 
mit abnehmender Partikelgröße (Kordesh et al., 1983). 
Siliziumreiche Aggregate aus < 100 nm großen Primärpartikeln wurden von Mackinnon et al. 
(1982) während zwei Stratosphärenflügen gesammelt. Neben Si treten die Elemente Fe, Mg, S, 
Al und Cr in chondritischen Häufigkeiten auf. Daher werden die Partikel extraterrestrischem 
Ursprung zugesprochen. 
Der Mischungszustand silikatischer Partikel wird von Sheridan et al. (1994) und Chen et al. 
(1998) beschrieben. Refraktäre Partikel mit einem Durchmesser < 500 nm liegen als interne 
Mischungen mit volatilen Sulfatpartikeln vor. Deshalb kann davon ausgegangen werden, dass 
die Mg/Fe-reichen Silikate als Kondensationskerne für umgebende, schwefelhaltige Gase 
dienen können.  
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Abbildung 4.32: Histogramm des relativen Verhältnisses der Elemente Mg, Fe und Al zu Si, normalisiert zur durchschnittlichen Zusammensetzung 
nach Rietmeijer, 2005 (Tabelle 4.6); a) der chondritischen durchschnittlichen Zusammensetzung CI (Bulk CI; bennant nach Chondrit Ivuna) b) IDP 
Aggregaten, c) der CI Matrix und d) der chondritischen durchschnittlichen Zusammensetzung CM (Bulk CM; benannt nach Chondrit Mighei) von 19 
stratosphärischen Partikeln. Klassenbreite=0.2. Acht Partikel enthalten kein Al und sind daher im Si/Al-Verhältnis nicht dargestellt. Die 
Elementverhältnisse von Partikeln mit Element zu Si-Verhältnissen größer als 2 werden jeweils in der rechten oberen Ecke gezeigt. 
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Aufgrund des weitreichenden Vorkommens sowohl von olivin-, als auch orthopyroxenhaltigen 
terrestrischen Gesteins, können bodennahe Quellen für das Auftreten der Partikel nicht 
ausgeschlossen werden. Nach der Aufwirbelung von Partikeln bedarf es allerdings eines 
Transportmechanismus, um die Partikel in die Stratosphäre zu transportieren. Je größer die 
Partikel, desto schneller sedimentieren sie aufgrund der Schwerkraft wieder zu Boden. Die 
geringe Größe der gefundenen Partikel erhöht also die Möglichkeit, dass diese durch Prozesse 
wie Konvektion in tropischen Gebieten und weitere Hebungen durch die Brewer-Dobson-
Zirkulation, Tropopausenfaltung, isentropischen Transport, Zyklogenese oder Warm Conveyor 
Belts in die Troposphäre gelangen können. Allerdings wiederspricht die Morphologie der 
Partikel dieser Theorie. Aus Studien von Wüstenstäuben ist bekannt, dass silikatische Partikel, 
die bspw. Wüstenstäuben entstammen, eher kantig sind und einen größeren Durchmesser 
besitzen, als die hier beobachteten Partikel. Daher handelt es sich bei den hier beschriebenen 
Quellen vermutlich um Partikel extraterrestrischen Ursprungs. Eine endgültige Klärung könnte 
allerdings nur eine isotopenchemische Untersuchung (Nano SIMS) bieten, um festzustellen, ob 
die Isotopie der gefundenen Partikel denen von terrestrischem oder extraterrestrischem 
Material entspricht. 
Aluminiumoxidpartikel 
Ebenso wie Fe/Mg-reiche Silikate, treten Al-oxidpartikel als interne Mischungen mit volatilen 
Sulfatpartikeln auf. Morphologisch unterscheiden sich diese Partikel geringfügig von den 
Mg/Fe-reichen Silikaten. Elementverhältnisse zu Si zeigen, dass die Partikel in ihren Mg- und 
Fe-Verhältnissen ähnliche Werte wie die Fe/Mg-reichen Silikate haben, in Al allerdings stark 
angereichert sind (Tabelle 4.7). 
Tabelle 4.7: Elementverhältnisse von Mg, Fe und Al relativ zu Si für fünf Al-reiche Partikel. 
Partikelnummer Mg/Si Fe/Si Al/Si 
20 1.55 0.86 4.73 
21 0.42 0.41 2.06 
22 0.39 0.20 3.69 
23 0.51 0.44 4.05 
24 0.79 0.74 3.82 
 
Bei den häufigsten in der Stratosphäre beschriebenen Al-reichen Partikeln, handelt es sich um 
Al-Oxid-Kugeln (englisch Aluminumoxide spheres; AOS). Ihre Herkunft wird dem Antrieb von 
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Raketen zugeschrieben. Da die in dieser Gruppe beschriebenen Partikel keine sphärische 
Morphologie vorweisen, kann Raketenantrieb als Quelle der Partikel ausgeschlossen werden. 
Hinweise auf die Herkunft der Al-oxidpartikel lassen sich bei Flynn et al (1982), Mackinnon et 
al. (1982) und Zolensky et al. (1985) finden. Die Autoren beschreiben morphologische 
Ähnlichkeiten aluminiumreicher Partikel mit „chondritischen“ Aggregaten (Flynn et al., 1982) 
und halten eine terrestrische Quelle aufgrund der Verschiedenheit zu gewöhnlichem 
terrestrischem Staub für unwahrscheinlich. Alternativ favorisieren Flynn et al. (1982) 
extraterrestrischen Staub und hypothetisieren rekondensierte meteorische Bruchstücke als 
mögliche Quelle. Ebenso interpretieren Mackinnon et al. (1982) die Herkunft der von ihnen 
gefundenen Al-reichen Fragmente und Aggregate, basierend auf der Diskussion von Flynn et al. 
(1982) als extraterrestrisch. Aufgrund der Ähnlichkeit in Morphologie, Mischungszustand und 
im Vergleich mit den Quellen anderer in der Stratosphäre auftretenden Partikel, ist eine 
extraterrestrische Quelle der Partikel wahrscheinlich. 
4.7.3. Mischungsverhältnis von Partikeln extraterrestrischen Ursprungs in der 
Stratosphäre 
Basierend auf der Annahme dass die 29 beschriebenen Partikel aus den Gruppen Siliziumoxide, 
Eisenoxide, Eisen- und Magnesiumreiche Silikate und Aluminiumoxidpartikel 
extraterrestrischen Quellen entstammen, kann eine grobe Abschätzung über deren 
Mischungsverhältnis in der Stratosphäre vorgenommen werden. Bei einer ungefähren 
Durchflussrate von 0.5 l/min und einer gesamten Sammelzeit von 170 min beträgt das 
Mischungsverhältnis extraterrestrischen Materials der Größenordnung ≤ 250 nm 2.8 x 10-2 
Partikel (mg Luft)-1. Damit liegt das Mischungsverhältnis extraterrestrischer Partikel 3-4 
Größenordnungen unterhalb von Werten, die dem Hintergrund stratosphärischen Aerosols 
zugeschrieben werden (Hofmann, 1990; Weigel et al., 2014). 
4.7.4. Potenzielle Quellen für Artefakte während der Sammlung stratosphärischer 
Proben 
Es bestehen grundsätzlich drei verschiedene potenzielle Quellen für Artefakte bei der 
Identifikation stratosphärischer Partikel. So ist es möglich, dass sich partikuläres Material 
während der Sammlung aus der Sammelleitung löst und auf den Probenträgern abgeschieden 
wird. Während BEXUS wurde dies verhindert, indem der Impaktor und der zugehörige 
Schlauch am Einlass vor dem Flug gereinigt und mittels des integrierten Spülgangs gespült 
wurden. Zusätzlich wurde die Sammelleitung während jeder einzelnen Sammlung für eine 
Minute mit Umgebungsluft gespült. Weiterhin ist es möglich, dass Eispartikel Material aus der 
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Sammelleitung herausschlagen. Auf diese Weise generierte Partikel weisen eine 
charakteristische Chemie und Morphologie auf und wurden während BEXUS nicht beobachtet.  
Es ist nicht auszuschließen, dass beim Ein- und Ausbau der Proben aus dem Sammler bzw. in 
die Probenkammer zur Messung partikuläres Material aus der Umgebungsluft auf die 
Probenträger gerät. Diese Partikel weisen allerdings eine für die Umgebungsluft typische Größe, 
Chemie und Morphologie auf, sodass Sie als Kontamination identifiziert werden können. 
Zudem lassen sich solche Verunreinigungen durch die Analyse von Blindproben identifizieren. 
Artefakte, die während der Messung mittels SEM/TEM auftreten, ergeben sich durch die 
Bildung eines Kohlenstofffilms entweder auf dem Detektorfenster des Gerätes oder auf der 
gesamten Probe durch Verflüchtigung von Material aus dem Probensubstrat. 
Zudem ist es bei der Sammlung an Bord von Stratosphärenballons nicht auszuschließen, dass 
mit der Luftmasse des Ballons partikuläres Material aus unteren Luftschichten mit in die 
Stratosphäre transportiert und dort gesammelt wird. Auch kann das Ausgasen oder Mobilisieren 
von Partikeln auf Oberflächen des Ballons oder verschiedener Geräte auf der Gondel nicht 
ausgeschlossen werden, sodass diese vom Impaktor gesammelt werden und auf den 
Probensubstraten impaktieren. Zumindest die Ausgasung der Ballonfolie sowie der thermischen 
Isolierung des Experiments konnte in dieser Studie für das Auftreten des Elementes Cl in 
volatilen Partikeln ausgeschlossen werden, da dieses weder in der Ballonfolie, noch der 
thermischen Isolation enthalten ist. 
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5. Zusammenfassung und Ausblick 
Die vorliegende Arbeit beinhaltet zwei Ziele: Erstens, die Konzeption und den Bau einer für 
Ballonflüge geeigneten Partikelsammelvorrichtung. Zweitens, die Analyse der während SOLVE 
und BEXUS gesammelten stratosphärischen Aerosolpartikel. SOLVE fand im polaren Winter und 
Frühjahr des Jahres 2000 mit Basis im nordschwedischen Kiruna statt. An Bord eines 
Stratospärenflugzeugs wurden Proben im Zeitraum von Januar bis März an 15 Flugtagen 
gesammelt. Davon wurden in der vorliegenden Arbeit 4202 Partikel (4202 TEM; 330 SEM) aus 
11 Proben mittels Raster- und Transmissionselektronenmikroskopie untersucht. Die zweite 
Kampagne, BEXUS, fand im Herbst 2015 statt und hatte ihre Basis ebenfalls in Kiruna/ 
Schweden. Das eigens entwickelte Experiment COSPA war eines von drei Experimenten an Bord 
des BEXUS 20 Ballons. Zwei Faktoren unterscheiden die beiden Kampagnen grundlegend 
voneinander: SOLVE fand während des polaren Winters und Frühjahrs statt. Zu diesem 
Zeitpunkt war der polare Vortex gut ausgebildet und es kam zur PSC-Bildung. Zehn von elf der 
untersuchten Proben stammen aus dem inneren des polaren Vortex, darunter wurde eine Probe 
innerhalb eines PSCs gesammelt. Im Gegensatz dazu fand BEXUS im Herbst 2015 statt. Zu 
diesem Zeitpunkt war es noch zu warm und die Sonne stand zu hoch am Horizont, sodass sich 
der polare Vortex noch nicht ausbilden konnte. Ein weiteres Unterscheidungsmerkmal zwischen 
den Kampagnen ist die Tatsache, dass die Partikelproben während SOLVE an Bord eines 
Flugzeugs gesammelt wurden, während die Sammlung bei BEXUS an Bord eines 
Stratosphärenballons erfolgte. Dementsprechend wurden während der Sammlung 
unterschiedliche Höhen erreicht. Die Sammlung während SOLVE fand hauptsächlich im 
Höhenbereich zwischen 18-20 km statt. Generell decken die SOLVE-Sammlungen einen 
größeren Zeitrahmen - von Januar bis März – ab. Bei BEXUS hingegen handelt es sich um eine 
Sammlung, die an nur einem Tag stattfand. Während des Aufstieges des Stratosphärenballons 
wurden insgesamt 8 Proben in einer Höhe bis zu 28.2 km gesammelt. 
Die Unterschiede in der Meteorologie spiegeln sich auch in den Ergebnissen wieder. Während 
SOLVE wurden hauptsächlich refraktäre Kohlenstoffpartikel mit einem Median des 
Mischungsverhältnisses von 1.1 (mg Luft)-1 gefunden, die in den meisten Proben die größte 
Partikelanzahl darstellen. Die größte Fläche des impaktierten Materials ist allerdings von 
volatilen Schwefelsäuretröpfchen belegt. Die meisten der kohlenstoffreichen Partikel sind durch 
ein Auftreten von Spuren der Elemente Fe, Cr und Ni charakterisiert. Die meisten Partikel haben 
einen äquivalenten Flächendurchmesser kleiner als 500 nm. Während es sich bei den volatilen 
Sulfatpartikeln um die weitreichend in der Literatur beschriebenen Schwefelsäuretröpfchen 
handelt (Junge 1963), gestaltet sich die Quellencharakterisierung der refraktären Partikel 
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schwieriger. Dazu wurden die am weitesten verbreiteten terrestrischen und extraterrestrischen 
Quellen für kohlenstoffreiches Material diskutiert. Da es sich bei den meisten in Frage 
kommenden Quellen um Rußpartikel mit den jeweiligen spezifischen Charakteristika handelt, 
können u.a. Biomasseverbrennung und Kohleverbrennung als Quellen ausgeschlossen werden. 
Letztendlich sind kohlenstoffreiches Material von IDPs und extraterrestrische Partikel, die 
potenziell Produkte meteorischer Ablation und Fragmentation darstellen, die 
wahrscheinlichsten Quellen für die refraktären Kohlenstoffpartikel. 
Die während BEXUS gefundenen Partikel unterscheiden sich grundlegend von den SOLVE-
Ergebnissen. Dies betrifft sowohl die volatilen als auch die refraktären Partikel. In der 
Troposphäre bestehen die volatilen Partikel aus schwefelhaltigen Tröpfchen (Schwefelsäure). 
In der Stratosphäre hingegen treten Mischungen aus Sulfaten und Nitraten/Ammonium auf. 
Zusätzlich wurde das Element Cl häufig detektiert, welches normalerweise nur in der 
Gasphasenchemie in der Stratosphäre diskutiert wird. Die Zusammensetzung der refraktären 
Partikel ändert sich mit zunehmender Höhe. In der Troposphäre treten intern und extern 
gemischte Rußpartikel sowie komplexe Salze auf. Das Auftreten dieser Partikelklassen ist 
typisch für bodennahe und troposphärische Quellen und kann durch Biomasseverbrennung 
sowie Fahrzeugantrieb in Verbrennungsmotoren für Rußpartikel und gealtertem Seesalz oder 
sekundären Mischpartikeln für komplexe Salze erklärt werden. Die Herkunft einiger komplex 
gemischter Salzpartikel bleibt dagegen unklar. Bei den sonstigen, in der Stratosphäre 
auftretenden Partikeln handelt es sich um reine Siliziumoxidpartikel, ein Eisenoxidpartikel 
sowie Mg/Fe-reiche Silikatpartikel und Al-oxidpartikel. Silikatische Partikel können generell 
sowohl von terrestrischen als auch von extraterrestrischen Quellen abstammen. Aufgrund ihrer 
Chemie, dem Mischungszustand und der Ähnlichkeit der Morphologie handelt es sich 
vermutlich um an Mg- und Fe abgereicherte Spezies extraterrestrischen Materials, vermutlich 
aus interplanetaren Staubpartikeln. Ein Vergleich sowohl mit chondritischer durchschnittlicher 
Zusammensetzung als auch mit interplanetaren Staubpartikeln hat ergeben, dass Mg/Fe reiche 
Silikate eine größere Ähnlichkeit in Bezug auf die Chemie zu zweiteren haben. Basierend auf 
der Morphologie der Partikel, handelt es sich vermutlich um unvollständig ablatierte Partikel, 
die zu mehreren hundert Nanometer großen Partikeln aggregiert sind. Aufgrund des 
Mischungszustandes der Partikel kann geschlossen werden, dass diese, ebenso wie die 
Siliziumoxidpartikel, als Kondensationskerne für umgebende, volatile Partikel dienen können. 
Da nur ein einziges Fe-Oxidpartikel gefunden wurde, ist eine statistische Repräsentativität nicht 
gegeben. Trotzdem können Annahmen über die Herkunft dieses Partikels vorgenommen 
werden. In der Literatur werden neben chondritischem Material Weltraumschrott und 
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Abriebpartikel von Flugzeugen oder Artefakte aus dem Einlasssystem von 
Sammelvorrichtungen als Quelle für Fe-Oxidpartikel beschrieben. Aufgrund der während der 
Sammlung verwendeten Materialien kann letzteres als Quelle ausgeschlossen werden. 
Weiterhin kommen nur Abriebpartikel von anderen, sich in der Stratosphäre bewegenden 
Flugzeugen als Quelle dieses Partikels in Frage, da die Sammlung der Proben mit einem Ballon 
erfolgte. Aufgrund der sphärischen Morphologie der Primärpartikel, die zu dem Fe-Oxipartikel 
agglomeriert sind, ist es jedoch wahrscheinlich, dass dieses entweder aus dem Wiedereintritt 
von Weltraumschrott oder von chondritischem Material stammt. Das Mischungsverhältnis der 
Partikel extraterrestrischer Herkunft beträgt 2.8 x 10-2 mg-1 Luft. Dieses Mischungsverhältnis ist 
3 – 4 Größenordnungen niedriger als das des stratosphärischen Gesamtaerosols. Die 
Verschiedenheit der refraktären Partikel, die während beider Kampagnen gefunden wurden, 
lässt sich am besten mit dem Zeitraum der Sammlung und den verschiedenen meteorologischen 
Bedingungen während beider Kampagnen erklären. Da bisher nur wenige Studien refraktäre 
stratosphärische Partikel beschreiben, gibt es nur eine begrenzte Anzahl von Publikationen, mit 
denen sich die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit vergleichen lassen. Langzeitmessungen 
(beispielsweise über die Dauer eines Jahres oder punktuelle Wiederholungsmessungen in jedem 
Jahr) des refraktären Aerosols sind nicht vorhanden. Diese sind wichtig, um die zeitliche 
Variabilität des refraktären Anteils des stratosphärischen Aerosols einschätzen zu können. 
Zudem können solche Messungen helfen, Ergebnisse von Kampagnen besser in einen 
allgemeinen Kontext einzuordnen und somit eine größere Datenbasis zu liefern. Eine 
Abschätzung, ob es sich bei dem gefundenen Material um ein Merkmal oder eine Besonderheit 
handelt, wäre leichter durchzuführen. Zusätzlich dient eine bessere Datenlage als Grundlage 
für Modellierungen, um den Einfluss refraktärerer Partikel auf die Stratosphäre abschätzen zu 
können. Dies betrifft insbesondere die Eigenschaft der Partikel als Kondensationskerne für 
umgebene Gase, die zur vermehrten PSC-Bildung führen können. Damit kann ein erhöhter 
Ozonabbau in Polarregionen, sowie eine Änderung Strahlungsbilanz der Stratosphäre in Zeiten 
des globalen Klimawandels einhergehen. Die in dieser Arbeit beschriebene Konzeption einer 
auf Stratosphärenballonen einsetzbaren Partikelsammeleinheit kann dabei als Vorlage für 
zukünftige Ballonflüge dienen. 
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Abbildungsverzeichnis 
Abbildung 2.1: Partikelneubildung und Eintrag in die Stratosphäre. In Anlehnung an Holton 
et al. (1995), Weigel (2005) und Kremser et al. (2016). Der Verlauf der Tropopause ist 
schematisch mit einer dicken schwarzen Linie dargestellt. Sie erreicht bis zu 17 km Höhe 
bei θ = 380 K am Äquator und sinkt an den Polen bis auf 8 km bei etwa 300 K ab. ......... 6 
Abbildung 3.1: Boxplots der Elementverhältnisse (Intensitätsverhältnisse), ermittelt mit EDX 
im SEM und TEM. Die jeweilige Zahl in der linken bzw. rechen oberen Ecke beschreibt die 
Anzahl der Partikel, die für die SEM/TEM-Messungen in den Plot eingegangen sind. Das 
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Anhang A 
Berechnung der Nachweisgrenze beispielhaft an Sauerstoff bei 900s Messzeit: 
1) Zahl der Nettoimpulse von Sauerstoff: 2991 [-] 
2) Zahl der Untergrundimpulse von Sauerstoff: 657 [-] 
3) Streuung des Untergrunds: √657 [-] 
4) Das Signal ist nachweisbar, wenn es größer als 657+3*√657=733.87 [-] ist. 
5) Nettosignal der NWG: 3*√657=76.9 [-] 
6) Nettosignal der NWG umgerechnet in at %:  
11.39 [at%] (für Sauerstoff) ∗  76,9 [−] (Nettosignal der Nachweisgrenze)  
2991 [−] (Nettoimpuls für Sauerstoff)
=  0.2928 [at%] 
7) Nachweisgrenze Sauerstoff/Konzentration von Kohlenstoff aus Referenzspektrum: 
0.2928[at%]/85.3[at%]=0.0034 [-] 
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Anhang B 
 
Anhang B1: TEM Hochauflösungsaufnahmen von verschiedenen refraktären 
Kohlenstoffpartikeln der Proben G; 17.4 km (a, b, c) und C; 19.8 km (d), die eine partielle 
Ordnung in einigen Bereichen des Partikels zeigen.  
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Anhang B2: TEM Hochauflösungsaufnahmen von verschiedenen refraktären 
Kohlenstoffpartikeln der Proben G; 17.4 km (Partikel a, b, c) und C; 19.8 km (Partikel d), ohne 
Ordnung.  
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Anhang C 
Absolute Anzahl refraktärer Partikel in der Troposphäre und Stratosphäre pro Probe. 
 Troposphäre Troposphäre 
- 
Stratosphäre 
Stratosphäre 
Probennummer 1 2 3 4 5 6 7 8 
Partikelgruppe  Absolute Anzahl  
Ruß (intern u. 
extern 
gemischt) 
8 6       
Komplexe Salze 
(Na, K, Ca, Mg, 
S) 
3 3 2 4   2  
SixOy -   2  2   
Eisenoxideoxide -    1    
Fe- und Mg-
reiche Silikate 
-    7 12   
Aluminiumoxide -    4 1   
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